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Kurzfassung

Die vorliegende Arbeit beschreibt die effiziente Erzeugung von Femtosekunden-
Impulsen im vakuum-ultravioletten Spektralbereich durch die Nutzung von Vier-
wellenmischung in Edelgasen. Die Fundamentale und dritte Harmonische eines
Titan-Saphir Verstarkersystems werden genutzt, um hochenergetische Impulse bei
160nm zu erzeugen. Bei kollinearer Wechselwirkung gelingt die Erzeugung von
bis zu 250 nJ Impulsenergie bei einer Impulsdauer von 43 fs (FWHM) durch eine
Vierwellen-Differenzfrequenzmischung zwischen dritter Harmonischer und Funda-
mentaler. Die hohe Konversionseffizienz kann durch den zusétzlichen Phasenbei-
trag bei der Fokussierung Gauf’scher Strahlen erklart werden (Gouy-Phase).
Durch Nutzung nicht-kollinearer Geometrie kann fiir den Differenzfrequenzprozess
Phasenanpassung erreicht werden. Unter Beibehaltung einer Impulsdauer von we-
niger als 50fs kann die Impulsenergie auf mehr als 3 uJ gesteigert werden. Die
Grofle des eingefithrten Winkels kann dabei auf die Dispersionseigenschaften des
Gases zuriickgefithrt werden. Durch numerische Simulation wird die Korrektheit
des verwendeten Modells bestétigt und die Begrenzung der Konversionseffizienz
durch Mehrfarben-Mehrphotonenionisation gezeigt.

Des weiteren wird die Erzeugung wellenldngen-abstimmbarer Impulse, durch Aus-
tausch der Fundamentalen durch einen im infraroten Bereich arbeitenden optisch
parametrischen Verstarker gezeigt. Bei einer Impulsdauer von unter 50 fs werden
Impulsenergien bis zu 100nJ in einem Abstimmbereich zwischen 146 und 151 nm
erzeugt.

Mit der durch Filamentierung in Argon spektral verbreiterten Fundamentalen ge-
lingt die Erzeugung von Impulsen von weniger als 20 fs Dauer. Die Kompression
gelingt durch geeignete Vorkompensation der Fundamentalen mithilfe von Mate-
rialdispersion.

Die nun verfiigharen VUV Impulse gestatten nun einen Einblick in die Dissoziati-

onsdynamik undotierter Wassercluster, der so detailliert bisher nicht moglich war.






Abstract

This dissertation describes efficient generation of femtosecond vacuum ultraviolet
pulses by using four-wave-mixing in noble gases. The fundamental and third har-
monic of a titanium sapphire amplifier system are used to generate intense pulses
near 160 nm. In collinear interaction the generation of 250 nJ pulses with duration
of 43fs by four-wave-difference-frequency mixing is shown. The high conversion
efficiency can be explained by additional phase acquired when gaussian beams are
focussed (gouy-phase).

In non-collinear geometry phase-matching of the difference frequency process can
be achieved. While maintaining a pulse duration of less than 50 fs pulse energies of
more than 3 pJ are attained. It is shown that the angle between the beams depends
on dispersion properties of the gas only. Numerical simulations show correctness
of the model and a significant reduction of conversion efficiency by multi-color
multi-photon ionisation.

Exchanging the fundamental pulse by an infrared pulse generated by an optical
parametric amplifier the generation of sub 50 fs pulses with up to 100 nJ is shown
in a tuning range between 146 nm and 151 nm.

A pulse that is spectrally broadened by filamentation in argon gas is used to ge-
nerate VUV pulses of several hundred nano joule with sub-20fs pulse duration.
Compression is achieved by appropriate precompensation by material dispersion
in the fundamental pulse.

The now available VUV pulses give insight into the dissociation dynamics of un-

doped water clusters.
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Abkiirzungsverzeichnis

BBO ......... [3-Bariumborat, nichtlinearer Kristall mit hoher effektiver Nicht-
linearitat und groflem Transparenzbereich

BIBO ........ Bismuttriborat, nichtlinearer Kristall mit besonderer Eignung fiir
den IR Bereich

CPA .......... engl.: chirped pulse amplification, Erzeugung von Impulsen héchs-

ter Spitzenleistung durch zeitliche Streckung, Verstarkung und
anschliefende Kompression
FCP .......... engl.: few-cycle pulses, Impulse mit einer Dauer von nur wenigen

Zyklen der Tragerfrequenz

FF ........... engl.: fundamental frequency, Fundamentalfrequenz eines Lasers

FROG ........ engl.: frequency resolved optical gating, Methode zur Charakteri-
sierung ultrakurzer Impulse

FWM ........ engl.: four-wave-mixing, Vierwellenmischung

GDD ......... engl.: group delay dispersion, Gruppengeschwindigkeitsverzoge-
rung

GVD ......... engl.: group velocity dispersion, Gruppengeschwindigkeitsdisper-
sion

GVM ......... engl.: group velocity mismatch, Gruppengeschwindigkeitsdifferenz

bei nichtlinearer Frequenzkonversion
HHG ......... engl.: high harmonic generation, Erzeugung hoherer Harmoni-

scher des Lasers

KBBF ........ KBe3sBO3sFs5, nichtlinearer Kristall mit groflem Transparenzbe-
reich und guter Phasenanpassbarkeit im vakuum-ultravioletten
Spektralbereich

MCP ......... engl.: micro channel plate, Mikrokanalplatte, Messgerat zur De-

tektion von Ionen, Elektronen oder Photonen
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engl.: noncollinear optical parametric amplifier, OPA mit hoher
Verstarkungsbandbreite

engl.: optical parametric amplifier, optisch parametrischer Ver-
starker

engl.: optical parametric generation, Erzeugung neuer Wellenlan-
gen aus dem Quantenrauschen heraus durch nichtlineare Konver-
sion zweiter Ordnung

SryBesByO7, nichtlinearer Kristall mit hoher Nichtlinearitéit aber
nur geringer Phasenanpassbarkeit. Groler Transparenzbereich bis
in den vakuum-ultravioletten Spektralbereich

engl.: Spectral Phase Interferometry for Direct Electric-field Re-
construction, Methode zur Charakterisierung ultrakurzer Impulse
engl.: slowly varying envelope approximation, Naherung der lang-
sam veranderlichen Einhiillenden

engl.: third harmonic generation, dritte Harmonische des Lasers
Titan-Saphir, Lasermedium mit Ti** als aktivem Ion und Saphir
als Wirtskristall, haufig verwendetes Medium zur Erzeugung ul-
trakurzer Impulse

engl: third order dispersion, Dispersion dritter Ordnung
Vakuum Ultraviolet, elektromagnetischer Wellenlangenbereich un-
terhalb von 193 nm. Je nach Definition bis hinab zu 10 nm.

engl.: white-light continuum, Weillichterzeugung






1. Einleitung

Der Einblick in die Dynamik ultraschneller Prozesse verlangt nach immer kiirzeren
Lichtimpulsen, die in Anrege-Abfrage-Experimenten genutzt werden kénnen. Der
Umfang neuer Erkenntnisse war und ist stets gekoppelt an die Verfiigharkeit ver-
besserter Lichtquellen. Dies war in den achtziger Jahren das erstmalige Vordringen
in den Femtosekundenbereich durch ,,colliding pulse modelocking“-Farbstofflaser
[FGS1981] und mit Beginn der neunziger Jahre durch die massenhafte Verbreitung
des Titan-Saphir-Lasers [SES1991] der Fall. Heutzutage ist der rasante Fortschritt
auf dem Gebiet der Erzeugung von Attosekundenimpulsen das Maf§ der Dinge. Bis
auf wenige Ausnahmen ist derzeit der Titan-Saphir Laser das am haufigsten ver-
wendete Werkzeug zur Erzeugung von Femtosekundenimpulsen. Leider geniigt der
begrenzte Emissionsbereich des Ti** Ions im roten bzw. nahen infraroten Spektral-
bereich (ca. 650-1150 nm) nicht, um alle interessanten Molekiile zu untersuchen.
Die Benutzung nichtlinearer Kristalle ist das Mittel der Wahl, um die Impulse des
Titan-Saphir-Lasers in den ultravioletten (UV) bzw. infraroten (IR) Bereich zu
konvertieren. Das Vorstolen in den Vakuum UV (VUV) Bereich wird aber durch
die starke Absorption der meisten nichtlinearen Kristalle verhindert. In [PRN1999]
sind eine Reihe von Kristallen aufgefiihrt, die die Summenfrequenzerzeugung bis
hinunter zu 166 nm erméglichen. Es existieren noch weitere nichtlineare Kristalle,
namentlich KBBF [CWW2009] und SBBO [CWW1995], die es erméglichen, Strah-
lung bis hinunter zu 153 nm zu erzeugen [NIO2011]. Leider sind diese wenigen, zur
Frequenzkonversion nutzbaren Kristalle nicht kommerziell erhéltlich. In jedem Fal-
le begrenzt die hohe Dispersion im VUV Bereich, die in simtlichen Festkérpern zu
finden ist, die erreichbare kiirzeste Impulsdauer.

Die Erzeugung von VUV Impulsen durch Laser mit Impulsdauern im Nano- und Pi-
kosekundenbereich mithilfe nichtlinearer Prozesse hoherer Ordnung ist schon seit
langem bekannt [Bjol1975]. Eine andere, intensivere Quelle von VUV Strahlung

(ebenfalls mit Impulsdauern im Bereich von Pikosekunden) stellen Synchrotrons
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dar. Schliellich hat in den letzten Jahren die Entwicklung von Freie-Elektronen
Lasern (FEL) die Verfiigbarkeit von ultrakurzen VUV Impulsen revolutioniert
[ABB2002].

Wegen der immensen Bedeutung von VUV Strahlung fiir die Photochemie wurden
- gerade am Max-Born-Institut - grofe Anstrengungen unternommen, um konver-
tierte Impulse des Titan-Saphir-Lasers durch Excimer-Module zu verstarken und
diese dann fiir Vierwellenmischung zu benutzen [WWS2000]. Bei geeigneter Wahl
von Laserwellenldnge und nichtlinearem Medium (Xenon-Gas) in der Nahe von
Resonanzlinien kann die drastische Erhohung der nichtlinearen Suszeptibilitat ge-
nutzt werden, um effiziente Umwandlung in VUV Strahlung zu erreichen. Schon
Anfang der neunziger Jahre lieflen sich so Impulse von unter einer Pikosekunde
Dauer erzeugen [MFL1995]. Leider ist diese Methode nicht nur materialaufwén-
dig, sondern gestattet wegen der begrenzten Bandbreite der excimer-verstarkten
Impulse und des Wellenlangenbereichs nahe der Resonanz nicht die Erzeugung
von Impulsen mit weniger als 100 fs Dauer. Aulerdem gibt es, abgesehen von der
kiirzeren Wellenldnge von 155 nm, keine Verbesserung zu den oben genannten Sum-
menfrequenzexperimenten.

Unter Zuhilfenahme von Hohlwellenleitern konnte von Misoguti et al. [MBD2001]
gezeigt werden, dass sich auch abseits von Resonanzlinien VUV effizient erzeu-
gen lidsst. Eine Erweiterung dieser Methode stellen die Arbeiten von Tzankov et
al. dar [T'SZ2007], bei der Fundamentale und dritte Harmonische eines Titan-
Saphir-Lasers in einem Hohlwellenleiter gemischt wurden. Die Impulsdauer wurde
dabei nur durch die Dauer der Fundamentalen von 140 fs bestimmt. Um sowohl
die Impulsdauer zu verkiirzen als auch eine Mdoglichkeit der Abstimmbarkeit zu
haben, wurde die Fundamentale in [TZM2006] durch einen Impuls im sichtbaren
Bereich ersetzt. Die so erzeugten Impulse im Bereich zwischen 168 und 182nm
wurden in [MeZ2011] genauer charakterisiert und Impulsdauern von unter 100 fs
wurden gezeigt. Deutlich kiirzere Impulse der fiinften Harmonischen (160 nm) von
11fs, jedoch mit Energien von nur einigen Nanojoule, wurden von Kosma et al.
[KTS2008] durch die Erzeugung von héherer harmonischer Strahlung und anschlie-
Bender spektraler Filterung erzeugt und im Experiment angewandt ([KTF2008],
[TSF2009]). Durch Verwendung von Lasern mit Spitzenleistungen im Terawatt-
Bereich lassen sich die Impulsenergien in den Bereich einiger hundert Nanojoule

erhohen [AWS2010]. Jedoch haben solche Laser eine nur geringe Impulswiederhol-



frequenz, was die Dauer von Messungen deutlich erhoht.

In der hier vorgelegten Arbeit wurde sowohl die nicht-phasenangepasste als auch
die phasenangepasste Vierwellendifferenzfrequenzmischung eines UV Impulses mit
einem Impuls im nahen Infrarot genutzt um ultrakurze Impulse im VUV Spek-
tralbereich zu erzeugen. Diese vorgestellten Methoden sind effizient und gestatten
gleichzeitig die Erzeugung von Impulsen mit nur wenigen Zyklen Dauer. Nach Er-
klarung der wichtigsten Begriffe in Kapitel 2 und einer kurzen Vorstellung des
fiir die Experimente genutzten Lasersystems in Kapitel 3 sowie der Charakterisie-
rung der intensiven UV Impulse (266 nm) in Kapitel 4, wird in Kapitel 5 auf die
nicht-phasenangepasste Vierwellenmischung in Edelgasen eingegangen, die durch
die Fokussierung Gauf’scher Strahlen und der deswegen existenten Gouy-Phase
trotzdem eine annehmbar hohe Konversionseffizienz erméoglicht.

Die Methode der Phasenanpassung durch nicht-kollineare Vierwellenmischung wird
in Kapitel 6 vorgestellt. Es wird gezeigt, dass die Umwandlungseffizienz um eine
GroBlenordnung hoher ist als die in der Literatur erreichten Werte fiir Vierwellen-
mischung im Hohlwellenleiter [TSZ2007]. Neben der zeitlichen und spektralen Cha-
rakterisierung erfolgte auch eine Betrachtung der Grenzen des Verfahrens durch
die begrenzte Wechselwirkungslédnge sowie durch Mehrphotonenabsorption im Gas
sowohl durch Messungen als auch durch numerische Simulation.

Im anschlieBenden Kapitel 7 wird die Moglichkeit der Wellenldngenabstimmbarkeit
behandelt. Der IR Impuls fixierter Wellenldnge aus den vorangegangenen Kapiteln
wird durch einen abstimmbaren Infrarotimpuls ersetzt. Auf diese Weise wurden
abstimmbare VUV Impulse von weniger als 40 fs Dauer und Energien um 100 nJ
erzeugt.

Das Kapitel 8 beschreibt die Erzeugung von VUV Impulsen von weniger als 20 fs
ohne die Verwendung von Impulskompressionsmethoden im Strahlengang der VUV
Impulse. Lediglich durch geeignete Dispersion eines breitbandigen Impulses wird
die Phase der VUV Impulse so gesteuert, dass weitere Dispersion im Strahlengang
vorkompensiert werden kann. Der breitbandige Impuls wird durch Filamentierung
der Fundamentalen in einer edelgasgefiillten Gaszelle bereitgestellt und ermoglicht
die Verkiirzung der Fundamentalen bis hinab zu 13 fs Dauer. Ein einfacher opti-
scher Aufbau erlaubt es, ohne einen Impulskompressor zu arbeiten und vermeidet
so Verluste beim Strahltransport.

Nachdem im Kapitel 9 ein kurzer Uberblick iiber ein im Rahmen dieser Disserta-
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tion durchgefiihrtes Experiment zur Dynamik von Wasserclustern gegeben wird,
versucht Kapitel 10 einen Ausblick auf mogliche Verbesserungen und zuktinftige
Entwicklungen bei der Erzeugung und Charakterisierung der VUV Impulse zu er-
moglichen.

Die im Rahmen dieser Arbeit erzeugten VUV Impulse erreichen eine Spitzen-
leistung, die mehrere Groflenordnungen tber der liegt, die samtliche bisherigen
Quellen liefern konnten. Die hohe Umwandlungseffizienz gestattet die Verwen-
dung hochrepetierender Titan-Saphir Laser, was die Datenaufnahme von Anrege-
Abfrage-Experimenten stark beschleunigt, ja zum Teil erst ermoglicht. Gleichzeitig
zeichnet sich die Methode durch eine hohe Flexibilitat in der Wahl der Wellenlédnge
aus, was von besonderem Interesse in der Spektroskopie ist. Einer Fiille von neuen
und aussagekréftigen Experimenten zur Ultrakurzzeitdynamik an freien Molekiilen
und Clustern im VUV Bereich, also dort wo die Mehrzahl aller Molekiile absor-

biert, wird hiermit die Tir aufgestoflen.



2. Grundlagen und Methoden

Um die in den nachfolgenden Kapiteln beschriebenen Methoden der Frequenzkon-
version zu verstehen, ist die vorherige Kldrung der notwendigen Grundbegriffe von-
noten. Zum einen ist dies die mathematische Beschreibung von Laserimpulsen, der
Zusammenhang von zeitlichem Feld und Spektrum, und grundlegende Eigenschaf-
ten der Wechselwirkung von Licht mit Materie. Die mathematische Beschreibung
von Hertel und Schulz [HeS2010], Kapitel 13 und 14 wird genutzt, stellenweise
findet auch das Buch von Diels und Rudolph Verwendung [DiR2006].

Zum anderen werden die Charakteristika der verwendeten Impulse und der 1ibli-

chen Messverfahren zur Impulsdauerbestimmung erklért.

2.1. Beschreibung ultrakurzer Laserimpulse

Laserimpulse sind elektromagnetische Wellenpakete, die sich aus der kohédrenten
Uberlagerung einer Vielzahl monochromatischer Wellen ergeben. Sie kénnen durch
ein orts- und zeitabhéngiges elektrisches Feld E(t) beschrieben werden (siche
[HeS2008], Gleichung (4.26)). Unter Annahme einer festen Polarisationsrichtung

léasst sich eine einzelne Komponente dieses Wellenpakets schreiben als

E(Ft) = %EO (efFret)  gmilhr—an)) (2.1)
Bei Ausbreitung in Richtung der z-Achse wird k7 zu kz = wz /c. Im Allgemeinen
wird angenommen, dass die Dauer des Laserimpulses viel grofer ist als ein Zyklus
der Schwingung selber, die Einhiillende dndert sich also viel langsamer als das
elektrische Feld. Man redet von der Naherung der langsam-veranderlichen Einhiil-
lenden (engl.: ,slowly varying envelope approzimation®, SVEA). Geht man nun
davon aus, dass das elektrische Feld an einem festen Ort detektiert wird und das

Wellenpaket ja aus einer Superposition einer Vielzahl von Wellen besteht (iiber
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die zu integrieren ist), so kann man das elektrische Feld des Wellenpaketes als eine
ortsunabhéngige Grofie ausdriicken (siehe [Wei2009] Gleichung 1.11):

B(t) = =

A(t)e i wettbotv®) o ¢ ¢ (2.2)
Hier ist w, die Zentralfrequenz des Wellenpaketes, A(t) die Einhiillende und c. c.
steht fiir den komplex-konjugierten Anteil. Der Term 1)y bezeichnet die sogenannte
carrier-envelope phase (CEP), also die relative Phase zwischen der Einhiillenden
und der Zentralfrequenz. Die Funktion v (t) ist die zeitlich-veranderliche Phase des
Feldes. Das elektrische Feld ist definiert als eine reelle Grofie, was mathematisch
die Verwendung des konjugiert-komplexen Anteils in den Formeln no6tig macht.
Das elektrische Feld im Zeitraum ist durch die Fourier-Transformation mit dem
Spektrum E(w) verbunden (siche [HeS2010] Kap. 13 Gleichung 13.122):

Blw) = F(BEW) = - [~ Ble ™ ar

T2 )

:;%[me“wwszwyww.ga
Der rechte Term von Gleichung 2.3 zeigt gleich die Aufteilung des Spektrums in
eine Amplitude |F(w)| = A(w) und einen Phasenanteil ), bei der ¢(w) als
spektrale Phase bezeichnet wird.
Ein weiterer Zusammenhang der elektrischen Felder in Zeit- und Frequenzraum
ist durch das Plancherel’sche Theorem gegeben, welches angibt, dass das Integral
des Betragsquadrats des zeitlichen elektrischen Feldes E(t) gleich dem Integral
des Betragsquadrats der Fouriertransformierten £(w) dividiert durch 27 ist. Diese

Aussage ist nichts weiter als eine Reprisentation der Energieerhaltung.
oo _ 9 1 oo 9
/ymmmz—/|mwmw (2.4)
— 00 27T —00

Die experimentell messbaren Grofien sind jedoch die zeitliche und spektrale In-
tensitiat I(t) bzw. I(w). Diese hingen tiber die elektrische Feldkonstante eg, die

Vakuumlichtgeschwindigkeit ¢y und den Brechungsindex n des Mediums mit den



2.1. Beschreibung ultrakurzer Laserimpulse 9

jeweiligen Feldern zusammen.

1(t) = = E@) (2.5)
I(w) = = Bw)P (2.6)

2.1.1. Dispersion

Beim Durchlaufen eines optischen Mediums erfahrt die spektrale Phase eines La-
serimpulses eine Verdnderung um den Betrag ¢(w). Grund ist die unterschiedliche
Gruppengeschwindigkeit der verschiedenen Frequenzkomponenten des Impulses.
Somit werden die Komponenten zueinander verschoben, was die Impulsdauer an-
dert. Die Ausbreitung von Licht um eine Lénge z lasst sich mathematisch darstellen
als die Multiplikation des komplexen Spektrums F (w) mit einer komplexwertigen
Transferfunktion H(w,z). Deswegen werden die folgenden Betrachtungen im Fre-
quenzraum durchgefiihrt.!

Ein elektrisches Feld E(t) erfihrt eine Veranderung:

1 oo - :
B.t) = 5 / Bi(w)e™ - H(w,z) dw (2.7)
T J—c0
1 foo - : 1 ;
=5 /_OO B (w)etem 30wz . pidlw)qy, (2.8)

E.(t) ist das elektrische Feld des Impulses nach Ausbreitung um die Lange z und
B (w) ist das Spektrum des Impulses davor. Die Transferfunktion wird bestimmt
durch die Absorption a(w) und die sogenannte Ausbreitungskonstante J(w) =
—¢(w)/z mit z als dem im Medium zurtickgelegten Weg. Die Grofle ¢(w) ist die bei
der Ausbreitung akkumulierte Anderung der spektralen Phase des Impulses. Die
Ausbreitungskonstante 5(w) ist mit dem Brechungsindex des Mediums verbunden

uber:
w

Blw) = Zn(w). (2.9)
Bei den meisten verwendeten Materialien kann die Absorption wegen der geringen
GrofBe ignoriert werden oder ist annahernd konstant iiber die zu betrachtenden Fre-
quenzen, was somit lediglich zu einer konstanten Reduktion der Amplitude fiihrt.

Fiir die weiteren Betrachtungen geht man davon aus, dass die Ausbreitungskon-

die Beschreibung an dieser Stelle verlduft in Anlehnung an [Wei2009] Kap. 4.
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stante um die Zentralfrequenz des Impulses in einer Taylor-Reihe entwickelt werden

kann, was zu folgender Gleichung fiihrt.

2
B(w) = B(wo) + jfj (w—wp) + ;iﬁ (w—wo)*+... (2.10)
= B+ (= w) + 58" — wn)? + 28" — w0’ 2.11)

Nutzt man diese Taylorentwicklung der Ausbreitungskonstanten, so kann gezeigt
werden, dass [, proportional zur Phasengeschwindigkeit v, ist und 8’ proportional
zur inversen Gruppengeschwindigkeit des Impulses v, mit der sich das Wellenpa-
ket ausbreitet. Der Term (3" ist die sogenannte Gruppengeschwindigkeitsdispersion
(GVD), der die Anderung der Gruppengeschwindigkeit beschreibt. Dieser Term,
und ebenso alle héheren Terme, fiihrt zur unterschiedlichen Ausbreitungsgeschwin-
digkeit der einzelnen Frequenzkomponenten und somit zu einer zeitlichen Stre-
ckung des Impulses. Als Folge davon hat ein Impuls eine sich zeitliche &ndernde
Mittenfrequenz w = w(t), was mit dem Begriff chirp bezeichnet wird. Diese Mit-
tenfrequenz ist die Ableitung der in Gleichung 2.2 eingefiihrten zeitlichen Phase
w(t) = %. Ist % > 0 so spricht man dabei von wup-chirp, weil sich mit der Zeit
die Mittenfrequenz immer weiter erhoht. Ist % < 0 so redet man dementspre-
chend von down-chirp. Werden samtliche Ableitungen von ¢ jenseits der zweiten
vernachléssigt, so fiihrt dies zu einem linearen chirp, also w(t) = wy + a - t.

Zur Berechnung der Ausbreitungskonstante ist nach Gleichung 2.9 die Kenntnis
des Brechungsindex n vonnéten. Mit der Dispersionsformel (sieche [HeS2008], Glei-

chung 8.101)

2
2
€0Me 7y Why — W

n(w)* —1= , (2.12)

kann der Brechungsindex bestimmt werden. In dieser sind f;, die Oszillatoren-
starken der Resonanzlinien, die sich bei den Frequenzen wy, befinden. N, ¢y, €
und m, sind die Teilchenzahldichte des Mediums, die elektrische Feldkonstante,
die Elementarladung und die Elektronenmasse.

In der Praxis wird allerdings meist die ,,Sellmeier-Gleichung genutzt [Sel1871], die
den Brechungsindex in Abhéngigkeit der Wellenlénge A wiedergibt. Sie ergibt sich

aus Gleichung 2.12 recht einfach tiber die Relation w = 27 - ¢/A. Im Allgemeinen



2.1. Beschreibung ultrakurzer Laserimpulse 11

hat die Sellmeier-Gleichung die Form:

M. B,
n(A?—1=> v _C (2.13)

)

Dabei stellen die Koeffizienten in den Nennern der Terme C; die Resonanzwellen-
langen des Materials analog zu den Resonanzfrequenzen wy, in Gleichung 2.12 dar.
Da ein grofler Teil der in dieser Arbeit vorgestellten Wechselwirkungen auch in Ga-
sen stattfindet, seit hier nochmals eine gebréuchliche Form (siehe z.B. [BHK2008])
der Sellmeier-Gleichung fiir die Ausbreitung in Gasen genannt, die auch die Ab-

hangigkeit von Druck und Temperatur des Gases beinhaltet.

Ty [ \2-B
_pToiA 1] (2.14)

2_ —_
n(A)*—1 T [)\2_01

Die Reduktion der Formel auf nur eine Resonanz ' ist ausreichend, da die in
dieser Arbeit genutzten Wellenldngen noch weit genug von den anderen Resonan-
zwellenldngen entfernt liegen so dass diese ignoriert werden koénnen. Da die em-
pirische Formel die Abhédngigkeit von der Wellenldnge zeigt, zur Berechnung der
Ausbreitungskonstante jedoch die Frequenzabhéngigkeit notwendig ist, muss eine
Umrechnung erfolgen. Mithilfe der Relation ¢ = Aw/27 und einiger Rechenschritte

gelangt man z.B. fiir die GVD zu dem Zusammenhang:

&6 N O

" = = . 2.15
Fiw) dw?  2mc? ON? (2.15)
Die Darstellung der Dispersion dritter Ordnung (TOD) lasst sich ebenso darstellen
als \ 52 o
" n n
= — . 2.1
i) =~ 4 (3&2 * Aax») (2.16)

2.1.2. Bandbreite und Impulsdauer

Zur Beschreibung der Impulsdauer 7 und der spektralen Bandbreite Av = Aw /27
hat sich die Verwendung der Halbwertsbreite (engl.: full width half mazimum
(FWHM)) durchgesetzt, also die Breite die den Abfall auf die Hélfte des Maxi-
malwertes angibt. Diese beiden Werte sind iiber die Fouriertransformation mitein-

ander verkniipft, das Produkt beider Werte kann eine bestimmte Konstante nicht
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‘ Einhiillende ‘ Intensitatsprofil ‘ Zeit-Bandbreiten-Produkt cp ‘
sech sech’t/T 0,315
Gauf g2/ 0,441

Tabelle 2.1.: Zeit-Bandbreiten-Produkt fiir gebrauchliche Impulsformen.

unterschreiten. Dieses Produkt wird als Zeit-Bandbreiten-Produkt bezeichnet
T-Av > cp (2.17)

Ist in Gleichung 2.17 das Gleichheitszeichen giiltig, so spricht man von einem
bandbreitenbegrenzten Impuls. Je nach Intensitatsprofil der Impulse ergeben sich
unterschiedliche Konstanten. In Tabelle 2.1 sind einige Beispiele aufgefithrt (siche
dazu auch [DiR2006] (Kap. 1 S.10)). Wird es nicht anderweitig ausdriicklich so
genannt, so wird in dieser Arbeit stets von gauf-férmigen Intensitdtsprofilen aus-
gegangen.

Propagiert ein bandbreitenbegrenzter Gaufi’scher Impuls durch ein optisches Me-
dium, so erfahrt er durch dieses eine VergrofSerung der Impulsdauer. Vernachléssigt
man die Terme hoherer Ordnung und betrachtet nur die GVD, dann hat die spek-

trale Phase den Verlauf einer Parabel. Durch die Formel

(2) = T(O)J 1 +1n(2) - (57(0)222 (2.18)

welche in [Wei2009] (Kap. 4.11) hergeleitet wird, kann die Impulsdauer am Ort z
berechnet werden. Dabei ist die Groie 57 - z die sogenannte Gruppenverzogerungs-
dispersion (GDD).

2.2. gezielte Beeinflussung der spektralen Phase

ultrakurzer Impulse

Da die meisten verwendeten Materialien, in denen sich die Impulse ausbreiten, eine

positive zweite Ableitung % > ( haben, werden die Impulse zeitlich gestreckt und

haben up-chirp. Um am Punkte des Experimentes den kiirzest moglichen Impuls
zu haben, miissen Wege gefunden werden, diesen up-chirp zu kompensieren. Die

gebrauchliche und schon am langsten genutzte Variante [FMG1984] ist die Nutzung
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der Winkeldispersion. Mithilfe einer Anordnung von 4 identischen, sogenannten
Brewster-Prismen (das Licht trifft auf jede Fléche im Brewster-Winkel) kann ohne

rdaumliche Verzerrung des Strahles eine negative Dispersion erzeugt werden, die sich
ergibt zu (siehe [DiR2006], Gleichung 2.71):

A3 (02 on\?
¢'(w) = = (axz .d—AL- ((;;) ) (2.19)

Hierbei ist L die einfache Distanz zwischen dem ersten und zweiten Prisma und
d der mittlere Glasweg, der innerhalb aller Prismen zurtickgelegt wird. Propagiert
der Strahl nahe der Spitze der Prismen, so kann d ~ 0 angenommen werden. Der
in Abbildung 2.1 gezeigte Aufbau mit 4 identischen Prismen wird hdufig mit einem
Spiegel zwischen dem zweiten und dritten Prisma realisiert, der den Strahl, nur
um einen kleinen Winkel nach oben oder unten verkippt, auf gleichem Weg durch
die beiden Prismen zuriick sendet. Dies vereinfacht den optischen Aufbau und die
Justage, hat aber ansonsten identische Eigenschaften. Mit Prismenkompressoren
kénnen meist nur GDD in der GréSenordnung von 10* bis 10° fs2 kompensiert
werden, weil ansonsten die Abstédnde zwischen den Prismen zu grofi werden. Die
Nutzbarkeit eines Prismenkompressors ist begrenzt, wenn die Mittenwellenlange
des Lichts nahe dem Dispersionsnullpunkt % — 0 liegt, da dann der Term mit ne-
gativem Vorzeichen in Gleichung 2.19 verschwindet. Dies ist zum Beispiel bei den
haufig verwendeten Glasern SF11 und Quartzglas bei etwa 1,84 pm bzw. 1,27 pm
der Fall.

Analog zum Prismenkompressor kann auch ein Aufbau mit Gittern realisiert wer-

den, welcher in Abbildung 2.2 dargestellt ist. Die Berechnung der erreichbaren

Abbildung 2.1.: Schema eines Prismenkompressors. Der Wert d bezeichnet den mitt-
leren Weg innerhalb der Prismen, die Lénge L den Abstand zwischen erstem und
zweitem bzw. drittem und viertem Prisma.
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Abbildung 2.2.: Schema eines Gitterkompressors. Der Strahlengang fiir die kurz-
wellige Komponente ist blau dargestellt, die langwellige Komponente in rot.

Dispersion erfolgt nach der Gleichung

N L

mc2d? - cos? 0;,

¢"(w) = (2.20)

Hier ist L der senkrechte Abstand der Gitter und 6;,, der Winkel relativ zur FIa-
chennormalen, in dem das Licht auf das Gitter trifft. Die Lénge d ist in diesem
Fall der Abstand zweier Linien des Gitters, die inverse Gitterkonstante.

Eine weitere Moglichkeit, die spektrale Phase ultrakurzer Impulse zu manipulie-
ren ist die Verwendung dispersiver Spiegel, oft auch , gechirpte® Spiegel genannt
[SFS1994]. Sie bestehen, wie andere dielektrische Spiegel auch, aus einer wechseln-
den Abfolge von diinnen transparenten Schichten unterschiedlichen Brechungsin-
dexes (npi; und nyey,). Der Anteil reflektierten Lichts an einer Grenzfldche zweier
Schichten ist nur gering (wenige Prozent). Wird die optische Schichtdicke jedoch
korrekt gewahlt (ein Viertel der Wellenlidnge), so kénnen die reflektierten Anteile

mehrerer aufeinanderfolgender Grenzflichen konstruktiv miteinander interferieren.

nhigh Niow

N/

Substrat

==

Abbildung 2.3.: Schematische Darstellung eines dispersiven Spiegels. Die Dicke der
Schichten unterschiedlichen Brechungsindexes (npign und n4,,) nimmt mit dem Ab-
stand von der Oberflédche zu, was zu einer Wellenldngenabhéngigkeit der Eindringtiefe
in das Spiegelmaterial fithrt. Der langwellige spektrale Anteil eines Laserimpulses l4sst
sich somit gegen den kurzwelligen Anteil verzégern.
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Es lasst sich so ein Reflexionsvermogen erreichen, welcher weit besser ist als das
von metallbedampften Spiegeln.

Bei dispersiven Spiegeln ist die Schichtdicke nicht konstant sondert andert sich
mit dem Abstand von der Oberfliche. Das Schema in Abbildung 2.3 verdeutlicht
die Wirkungsweise: Um down-chirp zu erzeugen muss die Schichtdicke nahe der
Oberfléche kleiner sein als in der Néhe des Substrats. Somit wird erreicht, dass der
kurzwellige Anteil eines Laserimpulses (blau dargestellt) nahe der Oberfliche re-
flektiert wird, wahrend der langwellige Anteil (rot dargestellt) tiefer in den Spiegel
eindringt und deswegen einen langeren optischen Weg zurtickzulegen hat. Tabel-
le 2.2 zeigt eine Ubersicht von Werten, die mit den genannten Moglichkeiten der

Dispersionskompensation typischerweise im Labor erreicht werden.

Bauteil ‘ typische erreichbare GDD
dispersiver Spiegel | ~ —10'...10%fs* / Reflexion
Prismenkompressor ~ —10%...10%fs?

Gitterkompressor ~ —10°...108 fs?

Tabelle 2.2.: Typische Werte fiir die erreichbare GDD verschiedener Mafinahmen
der Gruppengeschwindigkeitskompensation.

2.3. Messung ultrakurzer Impulse

Neben den Impulsparametern Spektrum und Energie ist die Impulsdauer bzw. das
genaue zeitliche Intensitétsprofil entscheidend. Da elektronische Detektion bei Im-
pulsdauern im Femtosekundenbereich nicht moglich ist, sind Methoden der Nicht-
linearen Optik notwendig. Dazu wird ein kurzer Referenzimpuls mit dem zu mes-
senden Impuls zeitlich und raumlich in einem Medium mit nichtlinearem Verhalten
iiberlagert. Haufig wird als Referenzimpuls der gleiche Impuls genutzt, der mittels
eines Strahlteilers vom eigentlichen Impuls abgetrennt wird. AnschlieBend wird
dieser tiber eine Verzogerungsstrecke geleitet, um ihn geeignet gegen den anderen
Impuls zu verschieben. Mit einer solchen Anordnung misst man die Autokorrela-
tionsfunktion der Intensitdt, wobei das Messsignal proportional zur Faltung der

Intensitat des Impulses ist.

S(r) = /°O I(t) - I(t — 7)dt (2.21)
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Héufig wird im Labor die Nichtlinearitit zweiter Ordnung in doppelbrechenden
Kristallen genutzt.
Findet die Messung des Signals durch Faltung mit einem anderen Impuls statt, so

spricht man von der Kreuzkorrelationsfunktion

[e.9]

S(r) = / Tin(t) - Inet(t — 7). (2.22)
Hierbei ist Iref(t) ein Referenzimpuls mit bekannter Einhiillender und [, (¢) der
zu vermessende Impuls.

In [PeR1998] wird ein Verfahren vorgestellt, welches mithilfe der Autokorrelations-
funktion und des Spektrums Riickschliisse auf das Intensitatsprofil ziehen kann.
Die Anwesenheit von Rauschen wéihrend der Messung verhindert jedoch haufig die
genaue Bestimmung der Impulsform mit dieser Methode. Unter der Annahme ei-
ner bestimmten Impulsform (z.B. gau-formig) kann man zumindest mithilfe der
Autokorrelationsfunktion die Impulsdauer abschéatzen.

Zur Berechnung der Impulsform ist die Kenntnis der (spektralen oder zeitlichen)
Phase vonnoten. Es haben sich zwei bevorzugte Verfahren durchgesetzt, die zur
Messung der spektralen Phase angewandt werden kénnen. Dies ist zum einen das
Frequency Resolved Optical Gating oder kurz FROG [TrK1993] und Spectral Phase
Interferometry for Direct Electric-field Reconstruction, kurz SPIDER [IaW1998].
FROG ist eine Erweiterung der Autokorrelationsmessung, die nicht nur die Inten-
sitat des Signals misst, sondern auch die Frequenz w des erzeugten Lichts. Das
gemessene Interferogramm ist proportional zum Betragsquadrat der Fouriertrans-
formierten eines elektrischen Signal-Feldes Eg;,(t,7), welches neben der Zeitab-
héangigkeit auch eine Abhéngigkeit von der zeitlichen Verschiebung 7 der beiden
Impulse zueinander aufweist (siehe [Wei2009] Kap 3.6ff).

00 . 2
Irrog(w,T) o ‘ / Egig(t,7)e”" " dt (2.23)

Eg4(t,m) ist abhéngig von der Art der nichtlinearen Wechselwirkung bzw. der
verwendeten Strahlgeometrie. Es ergibt sich ein Spektrogramm, welches ein, in
Abhéangigkeit der Verzogerung beider Impulse, verdnderliches Spektrum aufweist.
Ubliche Varianten von FROG sind SH (zweite Harmonische), TH (dritte Harmo-
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nische), SD (Selbstbrechung) und vereinzelt auch PG (Polarisationsdrehung).

SH : Egy(t, 1) x E(t) - E(t — )

TH : B, (t,7) oc E*(t) - E(t — 7)
SD : B, (t,7) oc B*(t) - E*(t — 7)
PG : E,(t,7) oc |[E@®)? - E(t — 1)

Um die Phase zu errechnen, wird mithilfe eines iterativen Verfahrens (verallge-
meinerte Projektion, engl. generalized projections) eine Losung errechnet, die eine
moglichst geringe Abweichung zum gemessenen Spektrogramm hat. Dieses liegt
bei Messungen stets in quantisierter Form vor und lésst sich in die Form einer
Matrix der Abmessungen N x N iiberfithren. Als Maf§ fir die Konvergenz des
Projektions-Algorithmus wird der sogenannte ,FROG-Fehler* genutzt, der den

relativen Unterschied der beiden Spektrogramme wiedergibt.

N N
6L(TROG ]\1[2 lel Trrogw (Wi,Tj) — ]FROG(Wi7Tj)]2 (2.24)
=1
Die Grole Irrog ist das auf eins normierte, gemessene Spektrogramm, das vom
Algorithmus errechnete Spektrogramm ist Ippoae, wobei k fiir die k-te Itera-
tion steht. Die reelle Zahl a beschreibt eine Normierung des errechneten Spek-
trogramms auf eins. Laut [DFT1996] Abschnitt VII. ist bei der Nutzung eines
Spektrogramms mit 64 x 64 Punkten ein FROG-Fehler um eprog ~ 0,01 ein Wert
fiir eine verlassliche Rekonstruktion.
Das SPIDER Verfahren ist zwar experimentell aufwéindiger, benotigt jedoch kei-
ne komplizierte und zeitaufwandige iterative Berechnung der Phase. Der zu ver-
messende Impuls wird in insgesamt drei Repliken aufgeteilt. Eine der Repliken
wird auf ein Vielfaches seiner urspriinglichen Dauer gestreckt, die beiden anderen
durchlaufen auf identischem Wege, nur zeitlich zueinander verzogert, eine Strecke.
Werden die Teilstrahlen nun in einem nichtlinearen Kristall zur Summenfrequenz
iiberlagert, so ergeben sich zwei spektral zueinander versetzte Spektren, da jede
der identischen Repliken mit einer anderen Spektralkomponente des gestreckten

Impulses tiberlagert (man spricht von spektralem shear €2). Diese Spektren inter-
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ferieren miteinander und ergeben das Signal:

S(we) = [E(we)l* + [BE(we + Q) + 2| B(we) E(we + Q)]
X €08[Pu(we + Q) — ¢ (we) +wer]  (2.25)

Durch Fouriertransformation des Signals, Filterung des kontinuierlichen Anteils
und eines der Seitenbénder und anschlieender Riicktransformation kann der Pha-
senterm bestimmt werden. Wird noch der Term w,.7 subtrahiert, welcher in einer
getrennten Messung (der Kalibration) zu bestimmen ist, so kann nun die spektrale
Phase des Impulses gemessen werden. Durch die separate Messung des Spektrums
ist der Impuls nun vollstindig bestimmt. Die Kalibration des SPIDER-Apparates
erweist sich als der kritische Punkt fiir die erreichbare Messgenauigkeit, da w.7
die spektrale Phase ¢, (w.) um mehrere GroBenordnungen tibersteigt. Auch klei-
ne Abweichungen der Kalibration fithren zu groflen Fehlern der spektralen Phase.
Auflerdem ist SPIDER z.B. fiir den UV Bereich nicht nutzbar, da hier keine fiir die
Summenfrequenz phasenanpassbaren Kristalle existieren. FROG bietet hier jedoch

die Moglichkeit, die Selbstbeugung intensiver Strahlen zu nutzen.

2.3.1. Impulscharakterisierung im VUV mittels

Zweifarbenionisation

Da die im sichtbaren und infraroten Wellenldngenbereich iiblichen Methoden zur
Impulsdauermessung (siche 2.3) im VUV Bereich wegen fehlender transparenter
bzw. phasenanpassbarer Kristalle nicht moglich sind, muss eine andere nichtlineare
Wechselwirkung gefunden werden. Eine Moglichkeit besteht in der nichtresonanten
Mehrphotonenionisation von Atomen bzw. Molekiilen und deren anschlieSender
Detektion mithilfe eines Flugzeitmassenspektrometers. Werden die Atome mithil-
fe zweier zueinander verzogerbarer Impulse ionisiert, so kann unter Kenntnis der
Dauer des einen Impulses die Dauer des anderen bestimmt werden (Kreuzkorrela-
tion).

Die im Rahmen dieser Arbeit erzeugten VUV Impulse wurden deswegen durch
die Kreuzkorrelation mit der Fundamentalen durch Zweifarbenionisation von Xe-
non gemessen. Xenon besitzt keine Zwischenniveaus, die von der fiinften Har-

monischen resonant angeregt werden konnen, weswegen die Ionisation instantan
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vonstatten geht. Neben der Ionisation durch einen Prozess mit Photonen von
Anrege- und Abfrageimpuls kann die Ionisierung auch durch Photonen von nur
einem Impuls ausgelost werden (Einfarbenionisation). Bei Verwendung von Xe-
non und Photonen einer Wellenlange von 800 nm sind acht Photonen zur Ionisa-
tion notwendig. Bei Verwendung von 160nm sind es nur zwei Photonen. Beide
Signale sind jedoch unabhéngig von der zeitlichen Verschiebung der Impulse zu-
einander, was sich als ein zeit-invariantes lonensignal &uflert. Dieses kann von vom
Zweifarbensignal abgezogen werden. Der fiir die Messungen interessante Kanal
ist die Ionisation mit einem VUV Photon und 3 Photonen der Fundamentalen
(7,75eV + 3 -1,55eV = 12/4eV > 12,15¢V).

Unter der Annahme GauB-férmiger Impulse der Form I(t) = A - exp(—t*/T7),
wobei A die Amplitude des Impulses ist und 7, die 1/e Breite, kann man die

Kreuzkorrelation darstellen als:

S() = [ Fov(®) - apelt = 7t
—t2 —(t—7)2%n

00 Pt
= / AVUV . SQUJE’UV . A?’robe - € Qw%robe dt (226)
—o0
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Abbildung 2.4.: Beispiel einer Kreuzkorrelation zwischen Fundamentaler und fiinf-
ter Harmonischer durch Zweifarbenionisation von Xenon. Die blauen Punkte stellen
die gemessenen relativen Ionensignale dar, die schwarze Kurve zeigt eine Anpassung
mithilfe einer Gaufl-Funktion.



20 2. Grundlagen und Methoden

Durch Vergleich der Koeffizienten in 2.26 ergibt sich die Impulsdauerrelation zu:
w)2(C = w%/UV + w%robe/n (227)

wobei hier n die Ordnung des Prozesses (also in unserem Falle n = 3) fiir den

Abfrageimpuls ist und wxc, wyyy und wpehe die jeweilige Breiten der Impulse.

2.4. Nichtlineare Wechselwirkung von Licht und

Materie

Die nichtlineare Wechselwirkung von Licht mit Materie wird seit der Erfindung
des Lasers intensiv untersucht und eine ganze Reihe von Literatur beschéaftigt sich
damit. Eine umfangreiche Ubersicht iiber das Thema ist zum Beispiel in [Boy1994]
zu finden. Hier soll nur ein kurzer Einblick gewéhrt werden.

Die Ausbreitung von elektromagnetischen Wellen wird durch die Maxwell-Gleich-
ungen beschrieben. Bei der Propagation von Licht nimmt man an, dass die Felder

quellen- und stromfrei sind, weswegen sich die Maxwell-Gleichungen zu

— — a —

VB = (2.28a) V x E+ aB =0 (2.28¢)
— — a —

VD =0 (2.28b) VxH= =D =0 (2.28d)

vereinfachen.

Fiir den Fall, dass die Ausbreitung nicht im Vakuum stattfindet, errechnet sich
die magnetische Induktion B aus der Summe von Magnetfeld H und der Magne-
tisierung M multipliziert mit der magnetischen Feldkonstante py. Die elektrische
Verschiebung errechnet sich analog aus der Summe des elektrischen Feldes E mul-

tipliziert mit der elektrischen Feldkonstante ¢y und der Polarisation P.

B = (M + H) (2.29)
D=ckE+P (2.30)
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Die Losung der Maxwell-Gleichungen unter der Annahme, dass die Magnetisierung

M = 0 ist, fiihrt zu der Wellengleichung in dielektrischen Medien.

10%Y = . 02 P(7t

Die Gleichung besagt, dass die Dipole des Dielektrikums vom Licht angeregt wer-
den und wiederum als Quelle agieren und ihrerseits Licht aussenden. Eine mogliche
Losung dieser Gleichung sind ebene Wellen, wie Sie schon in Kapitel 2.1 eingefiihrt
wurden.

Beim Vorhandensein hoher Feldstiarken ist die Annahme einer linearen Reakti-
on der Dipole auf das Feld nicht mehr vertretbar. Um diesen Fall korrekt zu be-
schreiben ist die Entwicklung der Polarisation in eine Taylorreihe notwendig (siehe
[HeS2010] Kap. 15.8)

P=pPLy PN = ¢ (X(l)E +YPEE + \®EEE + .. ) . (2.32)

Die hier dargestellte Form ist natiirlich nur eine starke Vereinfachung. Die Sus-
zeptibilitdten (™ sind Tensoren (n+1)-ter Stufe, die iiber Multiplikation mit den
einzelnen Komponenten der elektrischen Feldvektoren auf die Komponenten der
Polarisation fithren. Mathematisch korrekt und selbsterkldrend ist die Schreibwei-

se, welche die einzelnen Komponenten der Polarisation getrennt darstellt. Es gilt:

3 3 3
P =¢ (Z XGE+ S XAEE+ > xS EEE + .. ) (2.33)

j=1 j,k=1 7,k l1=1

Der Term PL = eox(l)ﬁ wird als lineare Polarisation bezeichnet, alle weiteren
Terme werden oft zur nichtlinearen Polarisation PNE zusammengefasst. Die Grofle
X (lineare Suszeptibilitit) ist dimensionslos, alle folgenden Suszeptibilitaten x ™
tragen die Einheit (m/V)".

Welche Art von Wechselwirkungen auftreten, hdngt neben der Intensitdt auch von
Symmetrieeigenschaften des verwendeten Materials ab. So ist zum Beispiel in Ma-
terialien mit Inversionssymmetrie kein Prozess gerader Ordnung moglich, da beim
Tauschen des Koordinatenvorzeichens auch das Vorzeichen der Polarisation tau-

schen muss. Fir die Annahme des eindimensionalen Falles kann leicht geschrieben
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werden:

P(—z) = ¢ (XVE(~2) + X? E*(—2) + XV E*(—2) + ...

!

= —co (\E@) + XV E*(2) + x\PE} @) + ... ) = —=P(z)  (2.34)

Wegen der Annahme der Inversionssymmetrie muss gelten £(—x) = —FE(x). Durch
Koeffizientenvergleich kann man erkennen, dass diese Relation ist nur dann erfiillt

ist, wenn alle geraden Terme verschwinden, also x(*®) = 0.

2.4.1. Dreiwellenmischung in nichtlinearen Kristallen

Die im vorherigen Kapitel eingefiithrte Gleichung 2.31 kann genutzt werden, um die
Frequenzkonversion von Laserimpulsen zu beschreiben. Wie schon erwéhnt, so sind
ebene Wellen eine mogliche Losung dieser Gleichung. Fiir den Fall der Summenfre-
quenz ldsst sich nach Kapitel 2.2 von [Boy1994] eine Bedingung herleiten, die zur
effizienten Umwandlung notwendig ist. Berticksichtigt man nur die Einhiillenden
der Impulse A(z,t) und benutzt SVEA, so kann die Gréfie

Ak = ky + ky — ks (2.35)

eingefithrt werden, die als Wellenzahlfehler bezeichnet wird. Zur effizienten Fre-
quenzkonversion muss Ak =0 gelten. Dieses Kriterium wird Phasenanpassung
genannt. Da in den meisten Materialien normale Dispersion herrscht (dn/dw > 0),
ist dies nicht zu erreichen, da der Wellenvektor der Summenfrequenz stets grofier
ist als die Summe der beiden anderen Wellenvektoren. Um Phasenanpassung zu
erreichen werden deshalb doppelbrechende Kristalle verwendet. Bei diesen unter-
scheiden sich die Brechungsindices unterschiedlicher Polarisationsrichtungen (or-
dentliche (engl.: ordinary, o) und auBlerordentliche (engl.: extra ordinary, ) Welle),
wodurch unter einem gewissen Einstrahlungswinkel des Lichts Phasenanpassung
erreicht werden kann. Der Brechungsindex in einem einachsigen Kristall (es exis-
tiert nur ein auBlerordentlicher Brechungsindex) kann unter Verwendung folgender

Gleichung in Abhéangigkeit des Einstrahlwinkels angegeben werden.

1 ((:052(9) . sin2(6’)>1 (2.36)

n(6)? ng ne
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Um ein Ma8 fiir die ,,Nichtlinearitat“ des verwendeten Kristalls, also die Suszeptibi-
litdt in Abhéngigkeit der Einstrahlrichtung des Impulses, angeben und vergleichen
zu konnen, wird die sogenannte effektive Nichtlinearitat deg eingefithrt. Sie ist zu
berechnen aus dem Tensor zweiter Ordnung Xg,l, der in Kapitel 2.4 eingefiihrt
wurde. Fiir die vorgegebenen Werte von verwendeter Polarisation, Wellenlénge
und Schnittwinkel des Kristalls, ergibt sie sich im Falle des einachsigen Kristalls
BBO zu (siehe [Boy1994] Kap. 1.5ff)

deg = d31 8in 0 — dyy cos 0 sin 3¢ (2.37)

Die Koeffizienten d;; ergeben sich aus der Reduktion der Suszeptibilitit zweiter
Ordnung x;;, aufgrund von Symmetrien des Kristalls. Sie haben, wie auch die
Xijk, die physikalische Einheit m/V, wegen des geringes Betrags hat sich aber die
Nutzung der Einheit pm/V durchgesetzt.

Die heutzutage am héaufigsten fiir Femtosekundenimpulse genutzten nichtlinea-
ren Kristalle sind 3-Bariumborat (BBO) [Nik1991], Kaliumdihydrogenphosphat
(KDP) und Lithiumborat (LBO) [CWJ1989]. Mit ihnen lassen sich Femtosekun-
denimpulse mit hoher Effizienz in den ultravioletten Bereich konvertieren. Mithilfe
von BBO lassen sich Wellenldngen bis hinab zu 186 nm [KoK1999] erzeugen, ei-
ne weitere Verringerung der Wellenldnge wird durch Absorption innerhalb des
Kristalls verhindert. Die Erzeugung der zweiten Harmonischen ist durch die Bre-
chungseigenschaften begrenzt und nur bis hinab zu einer Wellenldnge von 204 nm
moglich. LBO ist transparent bis zu einer Wellenlange von 160 nm, kann aber fiir
die zweite Harmonische nur bis zu einer Wellenldnge von ca. 280 nm phasenange-
passt werden.

Es gibt nur wenige Kristalle, die sowohl transparent als auch phasenanpassbar bei
einer Wellenldnge von 160 nm sind. Dies sind die Kristalle KBe;BO3Fo [CWW2009)
und SryBeyBoO; [CWX1995] (kurz: KBBF bzw. SBBO). Mit ihnen ist es teilweise
moglich die in dieser Arbeit gezeigten Wellenléngen im VUV zu erzeugen. Leider

sind sie jedoch kommerziell nicht verfiigbar.



24 2. Grundlagen und Methoden

2.4.2. Erzeugung der dritten Harmonischen des Titan-Saphir

Lasers

Zur Erzeugung der VUV Impulse werden intensive Impulse im UV Bereich, in un-
serem speziellen Fall bei der dritten Harmonischen des Titan-Saphir Lasers (ca.
266 nm) benotigt. Diese sollen moglichst effizient erzeugt werden, gleichzeitig aber
nicht deutlich langer als der Impuls der Fundamentalen werden. Als Kompromiss
wurde ein optischer Aufbau gewéhlt, der in Abbildung 2.5 dargestellt ist und im
Nachfolgenden beschrieben wird. Eine ausfiihrliche Beschreibung aller Komponen-
ten ist in [Enq2004] zu finden. An dieser Stelle soll eine kurze Beschreibung des
Aufbaus statt finden, die Charakterisierung der Impulse wird in Kapitel 4 erfol-
gen.

In manchen der durchgefiihrten Experimente wurde der Strahl der Fundamen-
talen mit einem Galilei-Linsenteleskop (Linsen L1 und L2) auf einen kleineren
Durchmesser kollimiert um die Intensitat der Impulse zu erhéhen und damit die
Konversionseffizienz zu verbessern. Wie spater im Text noch erwahnt wird, zeig-
te sich dabei, dass die Intensitdt in der zweiten Linse so hoch wird, dass es zur
Selbstphasenmodulation der Impulse kommt. Zunéchst tritt der Strahl durch einen
0,5 mm dicken BBO (SH), geschnitten fiir die Erzeugung der zweiten Harmonischen
(0 = 29° bzgl. der optischen Achse), was einer Typ I Frequenzkonversion entspricht
(beide eingehenden Strahlen haben die gleiche Polarisationsrichtung, o + o — e).

Eine Umwandlung von ca. 35% der Fundamentalen in die zweite Harmonische

800 nm
1,5mJ L1 L2 SH CP .- HWP TH

~40 fs 0 ﬁ

Abbildung 2.5.: Aufbau zur Erzeugung der dritten Harmonischen. Nach einer Re-
duzierung des Strahldurchmessers mit den Linsen L1 und L2 wird im ersten BBO
Kristall (SH) die zweite Harmonische erzeugt. Die mit CP gekennzeichnete Kalzitplat-
te dient zur Kompensation der Laufzeitunterschiede von Fundamentaler und zweiter
Harmonischer. Die Wellenplatte HWP sorgt anschlielend fiir die parallele Ausrichtung
beider Polarisationen um im Summenfrequenzkristall (TH) die dritte Harmonische zu
erzeugen. Aus Griinden der Ubersicht ist nach der Summenfrequenz nur die dritte
Harmonische dargestellt, tatséchlich ist die unkonvertierte Fundamentale und zweite
Harmonische immer noch vorhanden und wird durch die Verwendung dielektrischer
Spiegel von der dritten Harmonischen separiert.
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findet statt, die kollinear mit der verbliebenen Fundamentalen propagiert, jedoch
unterschiedliche Polarisation aufweist. Da der Durchmesser der Fundamentalen
(1/€*) bei mehr als 10mm liegt, kann der seitliche Versatz der beiden Strahlen
(sog. walk-off ) von 34 um bei gegebener Kristalldicke vernachlassigt werden. An-
schlielend treffen beide Strahlen auf eine Kalzitplatte (CP), die als Laufzeitkom-
pensation der beiden Impulse dient. Dabei ist die Platte so ausgerichtet, dass die
optische Achse senkrecht zur Polarisation der Fundamentalen steht. Somit wird
die zweite Harmonische zur auflerordentlichen Welle innerhalb des Kristalls. Da
Kalzit, genauso wie BBO, ein negativ einachsiger Kristall ist, ist die Gruppenge-
schwindigkeit v, der auBerordentlichen Welle kleiner als die der ordentlichen Welle.
Als Folge davon bewegt sich die zweite Harmonische bei gewissen Einstrahlwin-
keln schneller durch die Kalzitplatte als die Fundamentale, eine Kompensation des
Gruppengeschwindigkeitsunterschieds der anderen Komponenten des Aufbaus ist
somit moglich. Die Anpassung erfolgt grob tiber die Wahl der Plattendicke, zur
Feinabstimmung wird der Einfallswinkel auf die Platte geandert.

Die néachste Komponente ist eine Wellenplatte (HWP), welche die Polarisation der
Fundamentalen um 90° dreht wahrend es die Polarisation der zweiten Harmoni-
schen um 180° dreht. Beide Impulse treffen nun kollinear, mit gleicher Polarisation
und zum selben Zeitpunkt auf einen weiteren BBO Kristall (TH) mit 0,3 mm Dicke,
dessen Oberfliche einen Winkel von # = 44° mit der optischen Achse einschlief3t.
Dieser Winkel ist wiederum optimal fiir eine Typ I Wechselwirkung (0 4+ 0 — e).
Der Vorteil der Typ I Wechselwirkung gegentiber Typ II (eingehende Strahlen
haben unterschiedliche Polarisationsrichtungen, e + o — €) liegt in der groBeren
effektiven Nichtlinearitit deg (1,87 pm/V gegentiber 0,69 pm/V) und rechtfertigt
die Nutzung der Wellenplatte. Die genutzte Schreibweise fiir die Unterscheidung
von ordentlichem (o) und auflerordentlichem (engl.: eztra ordinary, e) Strahl ist
gemeinhin iiblich. Die Reihenfolge bezeichnet stets die langwellige Komponente
zuerst (800nm), danach die kurzwellige Komponente (400 nm), die sich dann zur
Summe ergeben (ca. 266 nm), dargestellt durch den Pfeil.

Mit diesem experimentellen Aufbau kénnen bei Verwendung von 1,5mJ Impuls-
energie der Fundamentalen bis zu 230 uJ dritte Harmonische erzeugt werden, was
einer Konversionseffizienz von 15% entspricht. Bei Verwendung von 2mJ der Fun-

damentalen konnten bis zu 400 pJ erzeugt werden (20% Konversionseffizienz).
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2.4.3. Nichtlinearer Brechungsindex und Vierwellenmischung

Bei der Verwendung von Laserimpulsen hoher Intensitét kann der Brechungsindex
nicht mehr als konstant angesehen werden. Er ist fiir die meisten Materialen durch

Entwicklung und Abbruch nach der ersten Ordnung darstellbar durch
n(l)=mng+ng-I, (2.38)

mit ng als dem schon bekannten Brechungsindex und ny als einer neuen Material-
groBe, dem nichtlinearen Brechungsindex mit der physikalischen Einheit cm?/W.
Wie aus Kapitel 2.4 bekannt, lasst sich die Polarisation optischer Materialien in
eine Taylor-Reihe entwickeln was der Suszeptibilitiat die Natur einer Summe von
Tensoren (multipliziert mit einer Potenz des elektrischen Feldes) verleiht. Nach
[Boy1994] (Gleichung 1.2.14b und der Umrechnung ¢y, = 1/47 vom CGS-System in
das SI-System) kann durch Vergleich der Variablen gezeigt werden, dass der nicht-
lineare Brechungsindex im Falle eines isotropen Mediums und der Anwesenheit nur

eines Laserimpulses einen linearen Zusammenhang zur Suszeptibilitdt aufweist.

B 3mx®)

= —I 2.39
dndcey (2:39)

N2
Bei der Ausbreitung eines intensiven Laserimpulses unter Berticksichtigung dieses
nichtlinearen Brechungsindexes kommt es zu einer zeitabhingigen Anderung der
zeitlichen Phase ¢(t) wegen der zeitabhdngigen Intensitdt des Impulses I(t). Als
Folge davon wird wahrend der Ausbreitung sowohl die Phase als auch das Spek-
trum des Impulses verdndert. Da die Anderung vom Impuls selber verursacht wird,
spricht man auch von Selbstphasenmodulation (SPM).
Eine dhnliche Betrachtung ist auch fiir die raumliche Entwicklung eines Impulses
angebracht. Nimmt man fir die laterale Intensitatsverteilung eines Laserimpulses
eine Gauf3’sche Glockenkurve an, so hat diese im Zentrum ihr Maximum und fallt
zu den Seiten hin ab. Aufgrund des nichtlinearen Brechungsindexes ist somit n
in Strahlmitte hoher als am Rande, was bewirkt, dass das Licht zur Strahlmitte
hin gebrochen wird. Ubersteigt dieser Effekt die natiirliche Beugung des Lichts,
so ist fihrt sich der Strahl selber (man spricht im englischen von self trapping®).
Interessanterweise hangt dieser Effekt nicht von der Intensitit des Impulses ab,

sondern nur von dessen Leistung. Man spricht in diesem Zusammenhang von kri-
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tischer Leistung (siehe z.B. [DiR2006], Gleichung 3.132):

Prig = ——2 (2.40)

Natiirlich kann diese Vereinfachung nicht allen Wechselwirkungen gerecht werden
und eine tensorielle Betrachtung ist notwendig. Da anhand Gleichung 2.32 zu sehen
ist, dass insgesamt vier elektrische Felder in einer Wechselwirkung beteiligt sind
(die einfallenden elektrischen Felder £;, E; und Ej sowie das durch die nichtlineare
Polarisation getriebene Feld) wird dieser Prozess als Vierwellenmischung bezeich-
net. Je nach Wechselwirkung und Frequenz der beteiligten Impulse berechnet sich
die nichtlineare Polarisation des Mediums (wiederum unter Annahme von SVEA)
zu ([Reil984] Kap.2, Gleichung 2):

PV (g = wi + wj + wi) = €06 (—wywi,w;,wi) Ai A, Ay (2.41)
PN (g = wi + wj — wi) = €0bmx®) (—wywi,w;, — wi) A A, Al (2.42)
PNE(wy = w; — wj — wi) = 061X (—wa,wi, — wj, — wr) A A AL (2.43)
PNE(wy = 2w; + w;) = €03mx B (—wa,wi wi,w;) AZA,; (2.44)
PNE(wy = 2w; — w;) = 603ﬂx(3)(—w4,wi,wi, — wj)AfA;‘f (2.45)

Die beiden unteren Gleichungen stellen dabei Spezialfalle der ersten und zweiten
Gleichung dar. Die letzte Gleichung ist im Laufe dieser Arbeit von besonderem
Interesse, da Sie den Prozess der Differenzfrequenz zweier Impulse darstellt. Nur
dieser Prozess wird fiir die Erzeugung der VUV Impulse genutzt.

Betrachtet man den einfachsten Fall nur eines elektrischen Feldes A; und nimmt
man weiterhin an, dass die Naherung ebener Wellen giiltig ist, so lasst sich der
Verlauf der Einhiillenden des getriebenen Feldes schreiben als ([Reil984] Kap. 2.1,
Gleichung 7):

dAl . 371'2 .

— (3)A A* 2 iAkz 2.46
dz l nl)\l X 3( 1) € ( )
dA3 371'2 ;

— (3)A3 —iAkz ) 2.4
EP Zn3)\1 X 1€ (2.47)

Dabei ist A; die Einhiillende des treibenden Feldes und As das Feld der dritten
Harmonischen ws = 3 - wi. Die Intensitit dieser dritten Harmonischen lasst sich

unter der Annahme, dass die Intensitat gering bleibt im Vergleich zur Fundamen-
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talen (engl.: non-depleted pump approzimation), schreiben als (siche [Reil984]
Kap. 2.1, Gleichung 12 sowie Umrechnung in SI-System)

7274

sin? (Ak - L)
I3 = W|X(3)|215L2—2

2.48
ngniAicied (Ak - L)2 (2.48)

Hierbei ist L die gesamte Wechselwirkungslénge und Ak der Wellenzahlunterschied
beider Impulse. Analog dazu lassen sich die Intensitdten auch fiir die anderen
Wechselwirkungen berechnen. Das erzeugte Signal héngt also quadratisch von der

Wechselwirkungsldnge ab und in der dritten Potenz von der Intensitét.

2.5. Energiemessung von VUV Impulsen

Die Messmethoden zur Bestimmung der Impulsenergie bzw. Durchschnittsleistung
im sichtbaren und infraroten Bereich (pyro- bzw. thermoelektrisch) sind im VUV
Bereich nicht oder nur schlecht anwendbar. Zum einen ist die Durchschnittsleis-
tung im hochsten Fall bei wenigen mW, meist nur um einige hundert uW. Schon
eine kleine eingebrachte Warmequelle, z.B. die Abwérme einer Pumpe oder auch
die Handflache des Experimentators, macht Messungen mittels thermoelektrischer
Messgeréte zunichte. Pyroelektrische Messgeréte hingegen sind meist nicht fiir den
Betrieb innerhalb von Vakuumanlagen geeignet. Die Messung mithilfe von Pho-
todioden ohne Abdeckglas ist zwar prinzipiell moglich und wurde schon mit Syn-
chrotronquellen untersucht [KRR1998], ist aber untblich.

Wir verwenden daher ein kalibriertes, kommerzielles Energiemessgerat (Startech
Instruments QF-16C) in dem durch den eingestrahlten VUV Impuls ein Medium
zur Fluoreszenz angeregt wird. Die genaue Zusammensetzung des Mediums wird
vom Hersteller nicht mitgeteilt. Nach Anregung mit den VUV Impulsen erfolgt eine
Fluoreszenz im nahen Infraroten (um 850 nm), die von einer Photodiode detektiert
wird. Nach Einstrahlen des VUV Impulses und Anstieg des Signals innerhalb von
wenigen ps, fallt das Signal mit einer Zeitkonstante von etwa 50 us wieder ab. Ein
Transimpedanzverstiarker wandelt den von den Photodioden gemessenen Strom
in eine Spannung um, die mit einem Oszilloskop (Eingangswiderstand 1 M) ge-
messen wird. Die Spitzenspannung ist proportional zur eingestrahlten Energie der
VUV Impulse. In Abbildung 2.6 ist der typische Signalverlauf zu sehen. Bei einer

Wellenlange von 157 nm ist, laut Kalibration des Herstellers, der Umrechnungs-
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Abbildung 2.6.: Typischer Signalverlauf des verwendeten VUV Impulsenergiemess-
gerétes. Die Zeitkonstante bis zum Abfall des Signals auf 1/e betriagt etwa 50 ps.

faktor von Spannung zu Impulsenergie bei 1,2nJ/mV. Diese Werte wurden in der

Vergangenheit in der Arbeitsgruppe bei einer Wellenlédnge von 193 nm tiberprift.






3. Beschreibung des verwendeten

Lasersystems

In diesem Kapitel findet eine kurze Beschreibung des fiir die Erzeugung ultrakur-
zer, verstarkter Impulse notwendige Verfahren der ,chirped pulse amplification®
statt. Des weiteren ist der prinzipielle Aufbau der fiir diese Arbeit verwendeten

Lasersystems dargestellt.

3.1. Chirped Pulse Amplification

Wiirden die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten ultrakurzen Laserimpulse in
Festkorper fokussiert, so wiirde die hohe Intensitidt unweigerlich zu dessen Zer-
storung fithren. Eine Fokussierung ist jedoch notwendig um eine hohe Fluenz (al-
so Energie/Fliache) zu erzeugen, die wiederum fiir eine effiziente Konversion der
Pumpenergie vonnéten ist. Der Weg aus diesem Dilemma besteht in der Verwen-
dung der sogenannten chirped pulse amplification [StM1985], kurz CPA, die in
Abbildung 3.1 schematisch dargestellt ist.

Kurze Laserimpulse von wenigen als 20 fs Dauer und mit niedriger Energie (wenige
Nanojoule) werden zum Beispiel in einem modengekoppelten Titan-Saphir Laser
erzeugt [SKS1991], dem sogenannten Oszillator. In einem optischen Aufbau be-
stehend aus zwei antiparallelen Beugungsgittern und einem Teleskop dazwischen
(sieche [Mar1987]) wird dieser Impuls auf typischerweise mehrere hundert Piko-
sekunden Dauer gestreckt. Dabei sinkt die Spitzenleistung und damit auch die
Spitzenintensitat proportional zum Streckungsfaktor, die Fluenz als das zeitliche
Integral der Intensitét bleibt jedoch konstant. Ein solcher Aufbau, welcher einen
groflen Betrag positiver Dispersion erzeugt, wird Impulsstrecker, oder kurz: Stre-
cker, genannt.

Diese Impulse mit niedriger Energie werden nun in einem regenerativen Verstér-
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Abbildung 3.1.: Schematische Darstellung der ,chirped pulse amplification®. Der
kurze Impuls mit niedriger Energie (I) wird um einen erheblichen Faktor zeitlich
gestreckt (II), um im Verstarker bei gleichbleibender groBer Impulsdauer verstéarkt zu
werden (III). Anschliefend erfolgt die Kompression (IV).

ker, also einem Laserresonater mit elektro-optischem Schalter (,,Pockelszelle®) und
Polarisator ausgestattet, von wenigen Nanojoule auf mehrere Millijoule verstérkt.
Die erhebliche Streckung der Impulse verhindert nun die Zerstérung des Laserme-
diums (Titan-Saphir Kristall) bzw. der anderen Komponenten.

Anschlielend erfolgt die Kompensation der vom Strecker und den anderen einge-
brachten Medien verursachte Dispersion im Impulskompressor [Tre1969]. Dieser
besteht aus der in Kapitel 2.2 gezeigten Anordnung von vier Beugungsgittern mit

identischer Gitterkonstante.

3.2. Das Titan-Saphir Lasersystem

Der fiir samtliche Experimente genutzte Laser ist ein kommerzielles Titan-Saphir

CPA Lasersystem mit einer Impulsenergie von 3mJ bei einer Zentralwellenlénge
von etwa 800 nm. Die Dauer der Impulse betrigt dabei ca. 40 fs und die Wieder-
holrate 1kHz.

Der schematische Aufbau ist in Abbildung 3.2 zu sehen: Ein frequenzverdoppelter,
diodengepumpter und kontinuierlicher (,,continuous wave“, cw) Nd:YVO Laser mit
einer Wellenldnge von 532nm wird genutzt um den Femtosekunden-Oszillator zu
pumpen ( Tsunami, gebaut von der Firma Spectra Physics). Die Impulse mit einer

Wiederholfrequenz von ca. 80 MHz, einer Impulsenergie von 2,5nJ und weniger als
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Abbildung 3.2.: Prinzipskizze des verwendeten Ti:Sa Verstirkersystems. Die in der
Grafik verwendeten Abkiirzungen PM, SM und SPIDER stehen fiir das Energiemess-
gerdt (power meter PM), ein Faserspektrometer (SM) sowie das Impulsdauermessgerat
(SPIDER). Beschreibung siehe Text.

20 fs Dauer werden nun in den Verstarker Spitfire XP Pro 35 (ebenfalls Spectra
Physics) geleitet. An dessen Eingang erzeugt ein Impulsstrecker eine groe positive
Dispersion, die den Impuls von 20 fs auf tiber 200 ps streckt.

Der sich anschlieende regenerative Verstarker wird von einem frequenzverdoppel-
ten Nd:YLF Laser gepumpt, welcher Impulse von maximal 20 mJ bei einer Wie-
derholfrequenz von 1kHz erzeugt. Mit Hilfe einer schnellen Pockelszelle und eines
Diinnschichtpolarisators wird einer von ca. 80.000 Impulsen aus dem Impulszug
von 80 MHz selektiert. Dies wird erreicht durch ein schnelles Drehen der Polarisa-
tionsrichtung der linear polarisierten Laserimpulse. Der Impulszug von nun 1kHz
Wiederholrate wird in einen Resonator eingekoppelt, welcher vom Nd:YLF Laser
gepumpt wird. Eine weitere schnelle Pockelszelle nach dem Diinnschichtpolarisator,
die mit der ersten Pockelszelle synchronisiert ist, wird bei jedem Resonatorumlauf
durchlaufen. Dreht auch diese Pockelszelle die Polarisationsrichtung des Lichts, so
kann der Impuls den Resonator nicht mehr verlassen und wird verstarkt. Durch
die vom Nd:YLF Pumplaser erzeugte Inversion im Verstarkerkristall wird nach ca.
12 bis 15 Umlaufen die anfangliche Impulsenergie von 2,5 nJ auf etwa 4 mJ erhoht.
Anschlielend erfolgt die Auskopplung aus dem Resonator durch eine wiederholte
Drehung der Polarisationsrichtung des Impulses und Reflexion an einem Diinn-
schichtpolarisator.

Durch Passage der verstarkten Impulse durch einen Impulskompressor wird die

Dispersion des Streckers wieder kompensiert. Den Kompressor verlassen Impulse



34 3. Beschreibung des verwendeten Lasersystems

von etwa 40 fs Dauer und einer Impulsenergie von 3mJ. Die Wiederholfrequenz ist
durch den Pumplaser vorgegeben und betrigt 1 kHz.

In der Abbildung nicht dargestellt ist der optisch parametrische Verstarker (optical
parametric amplifier, OPA), welcher in Kapitel 7 genauer beschrieben wird. Die-
ser basiert auf dem neuen nichtlinearen Kristall Bismuthtriborat (BiB3Og, BIBO).
Mit diesem OPA koénnen Impulse von weniger als 30fs Dauer in einem Wellen-
langenbereicht zwischen 1100 und 1600 nm bei etwa 100 wJ Impulsenergie erzeugt
werden [GPN2010].



4. Charakterisierung der dritten
Harmonischen des Titan-Saphir

Lasers

Mit dem in Kapitel 2.4.2 beschriebenen experimentellen Aufbau wurden ultrakur-
ze und energiereiche Impulse im UV Bereich bei ca. 266 nm erzeugt. Thre zeitliche
Charakterisierung erfolgte durch Selbstbeugungs-FROG. Der schematische Auf-
bau dieses Gerates ist in Abbildung 4.1 zu sehen: Ein Teil des zu vermessenden
Strahles wird in die Apparatur eingekoppelt. Um zwei zeitlich identische Repliken
des Impulses zu erzeugen wird der Strahl rdumlich getrennt. Dazu wird ein alumi-
niumbedampfter Spiegel genutzt, welcher eine Hélfte des Strahlprofils reflektiert,
die andere jedoch ungehindert passieren lédsst. Dieser Anteil passiert eine variable
Strecke und wird mit dem anderen Teilstrahl wieder parallel iiberlagert. Danach

erfolgt die Fokussierung mithilfe eines f = 30 cm Fokussierspiegels in eine 0,1 mm

Verschiebetisch
——

tiefer Spiegel

Suprasil-Fenster
f=30cm \ 0 Blende

Spektrometer; \”
f=125cm

Abbildung 4.1.: Schematischer Aufbau des verwendeten SD-FROG. Der einfallende
Strahl wird durch rdumlich geteilt durch einen metallischen Spiegel, der die unte-
re Halfte des Strahlprofils reflektiert und die obere ungehindert passieren lésst. Fo-
kussierung in eine diinne Scheibe Suprasil geschieht durch einen f = 30cm Spiegel,
Fokussierung in das Spektrometer durch einen f = 12,5 cm Spiegel.
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diinne Scheibe eines UV-transparenten Glases (SUPRASIL). Uberlagern sich bei-
de Teilstrahlen sowohl raumlich als auch zeitlich innerhalb des Glases, so werden
zwei weitere zusatzliche Strahlen sichtbar, die sich neben den beiden Hauptstrah-
len befinden. Einer von diesen wird nun in ein Spektrometer gelenkt und bildet
die Quelle fiir die im Folgenden gezeigten Spektrogramme.

Wenige wJ wurden durch Fresnelreflexion an einer Glasplatte vom Hauptstrahl
abgetrennt und in diesen SD-Autokorrelator/FROG geschickt. In Abhéngigkeit
der Kristalldicken, der Pumpenergie und der Verwendung eines Teleskops variiert
die Impulsdauer und Energie der dritten Harmonischen.

Die in den meisten Féllen verwendete Impulsenergie der Fundamentalen lag bei
1,5mJ. Um den optimalen Kompromiss aus kurzer Impulsdauer und hoher TH
Energie zu erreichen wurden zunéchst verschiedene Kristalldicken getestet, die zur
Verfiigung standen.

Abbildung 4.2 zeigt die gemessene und die rekonstruierte FROG Spur fiir Kristall-

dicken von 0,3 mm in der Verdopplung und 0,2 mm in der Summenfrequenz. In Ab-
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Abbildung 4.2.: Charakterisierung der dritten Harmonischen unter Verwendung ei-
nes 0,3mm BBO zur Verdopplung und eines 0,2 mm BBO fiir die Summenfrequenz.
Abbildung a) zeigt die gemessene FROG Spur, Abbildung b) die errechnete. Abbil-
dung c) zeigt die spektrale Intensitédt (blau) und Phase (schwarz), in Abbildung d)
ist die zeitliche Intensitdt (blau) und Phase (schwarz) dargestellt. Die Impulsdauer
betrigt 105 fs (FWHM) bei einem FROG Fehler von 0,0116.



37

g 271 g 2

3 268 Q9

S S

g 265 g 2

g 262 g 2

— —100 =50 0 50 100 —100 =50 O 50 100

pi Verzégerung / fs 5 ® Verzégerung / fs 3o
1 0F— T T ™35 8 G 10F . , ©
oy . =ct d 48 —

£ 038 30$%0.8—() 16 %

= 06 25 @ = 06} 14 £

$ 04 200 F 04t ~
& 0.2 15 £ Noal 12 2
. | | | o £ | 40 é
£ 0.0 10 8 €00 =
) 262 265 268 271 » Q2 —150 —75 0 75 150 N
< Wellenlénge /nm Verzégerung / fs

Abbildung 4.3.: Charakterisierung der dritten Harmonischen unter Verwendung ei-
nes 0,1 mm BBO zur Verdopplung und eines 0,2 mm BBO fiir die Summenfrequenz.
Abbildung a) zeigt die gemessene FROG Spur, Abbildung b) die rekonstruierte. Ab-
bildung c) zeigt die spektrale Intensitit (blau) und Phase (schwarz), in Abbildung d)
ist die zeitliche Intensitdt (blau) und Phase (schwarz) dargestellt. Die Impulsdauer
betrdagt 75 fs (FWHM) bei einem FROG Fehler von 0,0103.

bildung 4.2 (a) ist eine typische gemessene SD-FROG Spur (Spektrogramm) dar-
gestellt, welche das Spektrum tiber der Verzogerung beider Teilimpulse zueinander
aufgetragen zeigt. Der FROG Algorithmus (siche Kapitel 2.3) sucht eine Losung
fir das elektrische Feld, welche einen moglichst kleinen Unterschied zwischen dem
gemessenen Spektrogramm und dem aus der Losung konstruierten Spektrogramm
aufweist (der FROG-Fehler). Die rekonstruierte Losung ist in 4.2 (c) (spektral)
bzw. 4.2 (d) (zeitlich) dargestellt. Es ist zu beachten, dass hier die Intensitaten
dargestellt sind, nicht die elektrischen Felder! Die Impulsdauer betragt ca. 105 fs
bei einer spektralen Breite von 1,3 nm. Im Vergleich dazu hat die Fundamentale ei-
ne Dauer von etwa 40 fs. Das Zeit-Bandbreiten-Produkt der dritten Harmonischen
hat einen Wert von 0,58, was bedeutet, dass der erzeugte Impuls etwa 30% langer
ist als die Fouriergrenze. Die erzeugte Impulsenergie ist dabei 235 wJ. Dabei wurde
kein Teleskop zur Fokussierung verwendet.

Die Charakterisierung bei Verwendung eines 0,1 mm diinnen Kristalls in der Ver-

dopplung ist in Abbildung 4.3 dargestellt. Die Impulsdauer verringert sich auf 75 fs
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Abbildung 4.4.: Charakterisierung der dritten Harmonischen unter Verwendung ei-
nes 0,1 mm BBO zur Verdopplung und eines 0,2 mm BBO fiir die Summenfrequenz.
Abbildung a) zeigt die gemessene FROG Spur, Abbildung b) die rekonstruierte. Ab-
bildung c) zeigt die spektrale Intensitit (blau) und Phase (schwarz), in Abbildung d)
ist die zeitliche Intensitdt (blau) und Phase (schwarz) dargestellt. Die Impulsdauer
betrdagt 76 fs (FWHM) bei einem FROG Fehler von 0,0103.

bei einer reduzierten Impulsenergie von 215 wJ. Die Bandbreite der Impulse erhoht
sich auf 1,7nm bei einem fast identischen Zeit-Bandbreiten-Produkt von 0,52. Die
erzeugten Impulse sind, wie im ersten Fall auch, wieder ca. 30% durch positive Di-
spersion verbreitert. Eine Verlangerung der Impulsdauer in dieser Grofenordnung
kann nicht durch die Dispersion der BBO Kristalle (75fs*/mm fiir 800 nm bzw.
146 fs*/mm fiir 400 nm) und des Kalzit, (72 fs*/mm fiir 800 nm bzw. 150 fs®/mm fiir
400nm) allein erklart werden. Die fiir eine solche Verldngerung der Impulsdauer
nétige GDD betrigt ca. 1000 fs2. Wie weiter unten im Text noch besprochen wird,
kann dieser Effekt nur durch die Wellenplatte verursacht werden.

Verwendet man fiir die Summenfrequenz einen noch diinneren Kristall (0,1 mm),
so ist die Impulsdauer beinahe identisch zum Fall der Verwendung des 0,2 mm
dicken Kristalls. Hier sollte sich eigentlich eine noch groflere Bandbreite ergeben,
welche die Impulsdauer der Fundamentalen beinahe unterstiitzen sollte. Der GVM
des Verdopplungskristall ist bereits kleiner als 20 fs bei gegebener Dicke und soll-

te den Impuls nur unwesentlich verbreitern. Gemessen wird jedoch wieder eine
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Abbildung 4.5.: Charakterisierung der dritten Harmonischen unter Verwendung ei-
nes 0,1 mm BBO zur Verdopplung und eines 0,2 mm Typ II BBO fiir die Summenfre-
quenz. Abbildung a) zeigt die gemessene FROG Spur, Abbildung b) die rekonstruierte.
Abbildung c) zeigt die spektrale Intensitiat (blau) und Phase (schwarz), in Abbildung
d) ist die zeitliche Intensitét (blau) und Phase (schwarz) dargestellt. Die Impulsdauer
betrdagt 50 fs (FWHM) bei einem FROG Fehler von 0,0125.

Impulsdauer von 76 fs bei dhnlicher Bandbreite (1,65nm), was im Rahmen der
Messungenauigkeit identisch ist (Abbildung 4.4). Die Verbreiterung der Impuls-
dauer kommt von einer anderen Komponente im Aufbau. Die Impulsenergie ist
dabei 195 uJ, was geringfiigig weniger als der Wert des 0,2 mm Kristalls ist.

Wird die Halbwellenplatte entfernt, so kann, unter Verwendung von Typ II Wech-
selwirkung, ebenfalls die Summenfrequenz erzeugt werden (# = 55°). Unter Ver-
wendung eines 0,2mm dicken BBO mit diesem Schnittwinkel wurden lediglich
65 uJ erzeugt, allerdings mit der in Abbildung 4.5 dargestellten kurzen Impuls-
dauer von 50fs. Die in den bisherigen FROG Messungen gezeigte asymmetrische
Impulsform ist hier nicht zu sehen. Stattdessen ist der Impuls anndhernd gauf3-
féormig. Die in Typ I verwendete Halbwellenplatte fithrt offenbar zu einer deutlichen
Verléngerung der Impulsdauer. Trotzdem ist die Typ I Summenfrequenz gegentiber
Typ II zu bevorzugen, da die erzeugte Impulsenergie um den Faktor 3 hoher ist
bei einer Steigerung der Impulsdauer von 1,5 bis 2. Die zur Verfiigung stehende

Spitzenleistung der dritten Harmonischen ist bei der Konfiguration von 0,3 mm in
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Abbildung 4.6.: Charakterisierung der dritten Harmonischen unter Verwendung
eines 0,1 mm BBO zur Verdopplung und eines 0,2 mm BBO fiir die Summenfrequenz
und eines 2:1 Teleskops in der Fundamentalen. Abbildung a) zeigt die gemessene
FROG Spur, die deutliche Zeichen von SPM zeigt, Abbildung b) die rekonstruierte
FROG Spur. Abbildung c) zeigt die spektrale Intensitat (blau) und Phase (schwarz),
in Abbildung d) ist die zeitliche Intensitat (blau) und Phase (schwarz) dargestellt. Die
Impulsdauer betrdgt 115fs (FWHM) bei einem FROG Fehler von 0,0125.

der Verdopplung und 0,2mm in der Summenfrequenz am hochsten und wird in
den meisten Experimenten verwendet.

Abschlieend ist noch die Charakterisierung eines Impulses in Abbildung 4.6 ge-
zeigt, der unter Verwendung eines 2:1 Linsenteleskopes in der Fundamentalen er-
zeugt wurde (0,1 mm Verdopplung, 0,2mm Summenfrequenz). Die FROG Spur
zeigt deutliche Zeichen eines selbstphasenmodulierten Impulses (siche [KaT1993]
fiir ein anschauliches Beispiel), die ihren Ursprung in der hohen Intensitéit in der
zweiten Linse des Teleskops hat. Ein solcher Impuls kann mit dem iiblichen Algo-
rithmus nicht korrekt rekonstruiert werden, was sich im hohen FROG Fehler der
Spur von 0,0387 (also ~ 4%) niederschlagt (siche [DFT1996] Abschnitt VIL.). Die
Impulsdauer ist gegeniiber dem normalen Wert nochmals verbreitert. Eine solche
Impulsform hat negativen Einflu} auf die Phase und die Effizienz der VUV Im-
pulse haben, geht SPM doch mit einer Verschlechterung des Strahlprofils einher
("hotspots").



5. Kollineare Vierwellenmischung

Dieses Kapitel behandelt die Erzeugung von ultrakurzen VUV Impulsen durch
Vierwellendifferenzfrequenzmischung von dritter Harmonischer und Fundamenta-
ler in Edelgasen. Im Besonderen wird auf die Ergebnisse in Argon eingegangen.
Da Phasenanpassung im Falle kollinearer Strahlen nicht moéglich ist, wird auf die
Zuhilfenahme der Phasendnderung Gauf3’scher Strahlen beim Fokussieren (Gouy-
Phase) zuriickgegriffen. Dabei wurden Impulse mit Energien von bis zu 240nJ
erzeugt, deren Dauern 42 fs betrugen. Dies ist nur wenig mehr als die Impulsdauer

des erzeugenden Lasers.

5.1. Wechselwirkung fokussierter Gaul3’scher

Strahlen

Die Wechselwirkung intensiver fokussierter Strahlung in isotropen Medien wird
schon seit langem untersucht. Schon im Jahre 1975 wurde durch Bjorklund eine
umfassende Theorie zur optimierten Vierwellenmischung fokussierter Laserimpulse
in isotropen Medien erstellt [Bjo1975]. Die detaillierte Darstellung der Theorie ist
dem Buch von Reintjes ([Reil984] Kap.2 S.40ff) entnommen.

Die in den Grundlagen dargestellte Naherung (Kapitel 2.4.3) der ebenen Wellen
fithrt zu der Notwendigkeit, dass der Wellenzahlfehler Ak stets fiir jede der Wech-
selwirkungen verschwinden muss, um maximale Konversionseffizienz zu erreichen
(Gleichung 2.48). Anders ist dies im Falle fokussierter, Gauf’scher Strahlen. Hier
fithrt die Fokussierung zu einem zusétzlichen Phasenterm, der sogenannten ,,Gouy-
Phase®. Sie ldsst sich durch die Relation ([HeS2010] Kap13.2.1, S. 154)

¢c(z) = —arctan ; (5.1)
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berechnen, wobei zi die Rayleigh-Lénge ist und z = 0 die Position der Strahltaille
beschreibt. Die Rayleigh-Léange gibt die Ausbreitungsdistanz in z-Richtung von der
Strahltaille wy an, an dem sich der Durchmesser des Strahls um den Faktor v/2

vergroflert hat.

Tw?

2R = )\O -n(A) (5.2)

Wie an der Formel 5.1 zu sehen ist, betrdgt der gesamte Phasenunterschied fiir

den Durchgang durch den Fokus (also von z = —oo bis z = o0) gleich 7. Durch
die Dispersion und die Gouy-Phase werden die Phasen von Impulsen verschiedener
Frequenz (also z.B. eine treibende Welle und eine erzeugte Welle) gegeneinander
verschoben. Gelingt es, beide Effekte gegeneinander auszugleichen, kann eine effi-
ziente Frequenzkonversion stattfinden.

Generell sind bei der Vierwellenmischung drei verschiedene Wechselwirkungen
moglich: zum einen (I) die Summenfrequenz (w; + we + wy = wy), welche im Fal-
le der Gleichheit der treibenden Wellen zur Erzeugung der dritten Harmonischen
fithrt. Die entsprechende Differentialgleichung ist Gleichung 2.41. Der Prozess der
reinen Differenzfrequenzmischung (II) (w1 — we — w3 = wy), siehe Gleichung 2.42
und schlieflich (III) der Prozess der kombinierten Summen- und Differenzfrequenz-
mischung w; + wy — w3 = wy, Gleichung 2.43.

Fiir die VUV Erzeugung praktisch relevant sind nur die Wechselwirkungen (I) und
(III). Die Wechselwirkung wy — ws — w3 = wy ist ohne praktische Bedeutung, da w;
ebenfalls im VUV-Bereich liegen muss, wihrend die anderen Félle den gesamten
Bereich vom infraroten bis in den ultravioletten Bereich abdecken konnen. Um
die Komplexitét zu verringern (maximal zwei verschiedene treibende Frequenzen)
wird im folgenden bei der Summendifferenzfrequenzmischung (II11) nur vom dege-
nerierten Falle ausgegangen, bei dem w; = wy = wry und ws = wgp ist. TH sei
konkret die dritte Harmonische des Titan-Saphir Lasers bei einer Wellenlédnge von
266 nm. FF entspricht der Fundamentalen, also einer Wellenlénge von 800 nm. wy
entspricht dem gewtinschten VUV-Signal, also einer Wellenlédnge von 160 nm.

Mit Hilfe der in Gleichung 2.41 genannten nichtlinearen Polarisationen PV’ las-
sen sich die gekoppelten Differentialgleichungen der Einhiillenden der beteiligten
Felder schreiben:

DA, 4rw?

5 - J PNL(wj)e—iAka7 (5'3)
z CH

V3 A; + 2ik;
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wobei j der Index fiir die jeweilige Welle ist. Die rdumliche Ausdehnung der Strah-
len wird als gauBférmig angenommen, die Amplitude der treibenden Wellen lasst

sich somit schreiben als

Ai(r,z) = {j_j(;ge_kj’ﬂ/b(lﬁf). (5.4)
Hier ist die Grofle b = 2zi der konfokale Parameter, welcher doppelt so grofl wie
die Rayleigh-Lange ist und £ = 2(z — zy)/b der auf b skalierten Koordinate der
Ausbreitungsrichtung (z, ist Ort der Strahltaille). Nach ausfiihrlicher Rechnung in
[Bjo1975], die Reintjes in seinem Buch [Reil984] zitiert, folgt fir die Leistung Py
des erzeugten Lichts nach Durchlauf der Fokusregion (also deutlich weiter als der
konfokale Parameter von der Strahltaille entfernt) und unter der Annahme, dass
die Anderung der Leistung der eingehenden Strahlen vernachlissigt werden kann
(sog. non-depleted pump approximation), folgende Formel ([Reil984] Kap. 2.2.2.
Gleichung (41) in SI-System tbertragen):

Py = N2 X® PPiyPrr - Fs . (5.5)

cded k' niy nrr

Sie enthalt die Substitutionen ky = ws/cy = 2m/Ay (Wellenvektor des erzeug-
ten VUV Lichts), &’ als Summe bzw. Differenz der Wellenvektoren der betei-
ligten treibenden Felder (im Fall der gemischten Summendifferenzfrequenz (I1I)
k' = 2kty — kpr) und die Effizienzfunktion F3. N ist die Teilchenzahldichte der
Gasatome innerhalb des Strahlvolumens, x® die Suszeptibilitdt dritter Ordnung
und Pry bzw. Prr die Leistung der dritten Harmonischen bzw. der Fundamenta-
len. Fiir die Wechselwirkung zweier Felder in Differenzfrequenz lautet die Effizi-
enzfunktion (siehe [Reil984], Kap. 2.2.2, Gl. 42)

o—ibAKE" 2 —12 [bH |2

3
2 d /
T e e (= iven H

Fy = Fy (bAk (5.6)

b Jo

bR W e
L'k )

Diese Gleichung lésst sich im Allgemeinen nur numerisch lésen. Die Substitutionen

k' = 2kty — kpp, k" = 2kty + kpp sowie H = k,}jf,;/,z_,, - 1(5275) dienen der Verein-

fachung der Formel. Fiir den Spezialfall, dass der konfokale Parameter vollstandig

innerhalb der Wechselwirkungszone liegt (enge Fokussierung, engl. tight focusing)
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und der Annahme, dass k" ~ k' ist (der Wellenvektor der Fundamentalen kpp sei
deutlich kleiner als der Wellenvektor der dritten Harmonischen kry), ldsst sich

néherungsweise eine Losung angeben ([Bjo1975] Gl. 33):
F3(bAK,0,0.5,1) = w2e 1Ak (5.7)

Aus dieser Naherungslosung sowie aus der numerischen Integration der exakten
Losung folgt, dass die maximale Umwandlungseffizienz bei Ak = 0 liegt, also ver-
schwindendem Wellenzahlfehler. Dies ist jedoch nur im Vakuum der Fall, also bei
einer Teilchenzahldichte von 0. Wie in Gleichung 5.5 zu sehen ist, ist die Effizienz
der erzeugten Strahlung aber auch vom Quadrat der Teilchenzahldichte N abhéan-
gig. Um eine maximale Umwandlungseffizienz zu erreichen muss also das Produkt
von F3 - N? nach Gleichung 5.5 optimiert werden.
Da Teilchenzahldichte und Wellenzahlfehler wegen der Dispersion proportional zu-
sammenhéingen, (Ak o< N), muss also die Grofie Ak? - Fg(bAk,%,%,%) optimiert
werden. Um dimensionslos zu rechnen kann die Funktion Gj eingefiihrt werden
([Bjo1975], Gl. 41):

b fE'

Gs(bAk,—, =) = (Akb)? - Fy(bAk,

f k"
IL'L K 7Z:?) : (58)

&~

Verwendet man nochmals die Naherung der engen Fokussierung so vereinfacht sich
Gleichung 5.8 entsprechend. Nun kann auf einfachem Wege der optimale Wert von
(bAE)opt durch Differentiation von G nach bAk errechnet werden

DAKope = 2. (5.9)

Da die Handhabung des Wellenzahlfehlers fiir den Experimentator nicht intuitiv
ist, erscheint das Umschreiben der Abhéngigkeit von G als eine Funktion des Gas-
drucks p sinnvoll. Unter Verwendung des experimentellen Wertes der Zellenlénge
L = 30 cm, der Position des Fokus nahe der Mitte der Zelle (f = 15cm) und der
Dispersion des im Experiment verwendeten Gases Argon, lésst sich fiir verschiede-
ne konfokale Parameter b die Druckabhéngigkeit der Funktion G berechnen. Um
G zu berechnen wurde Gleichung 5.8 numerisch mit Hilfe des Programmes MA-
THCAD (siehe Anhang A.1) fur Gasdriicke zwischen 1 mbar und 500 mbar gelost.

Abbildung 5.1 zeigt das Ergebnis der numerischen Rechnung fir verschiedene
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Abbildung 5.1.: Abhéingigkeit der Funktion G vom Gasdruck von Argon, dargestellt
fiir verschiedene konfokale Parameter b, die fiir FF und TH als identisch angenommen
werden (bei gleichen Strahlradien vor der Fokussierung bedeutet dies wegen Gleichung
5.2 die Verwendung von Linsen unterschiedlicher Brennweite). Die Linge der Gaszelle
wird mit 30 cm angenommen, der Fokus beider Strahlen sei an der gleichen Stelle in
Ausbreitungsrichtung, genau in der Mitte der Zelle (somit f = 15cm).

b-Parameter. Zu erkennen ist, dass der Druck der optimalen Frequenzkonversion
mit steigendem b abnimmt. Liegt er bei einem b von 1 cm noch bei etwa 120 mbar,
so ist der Druck bei 3,3cm nur noch bei ca. 30 mbar. Steigt der Parameter auf

7cm, so ist die optimale Umwandlungseffizienz schon bei 10 mbar erreicht.

5.2. experimenteller Aufbau

Die Experimente zur kollinearen VUV Erzeugung wurden am im Kapitel 3.2 be-
schriebenen Lasersystem durchgefiihrt. Impulse von ca. 2,8 mJ Energie und 42 fs
Dauer standen bei einer Wiederholrate von 1kHz zur Verfiigung. Abbildung 5.2
zeigt ein Schema des verwendeten Aufbaus. Etwa 3% der Fundamentalen wird
durch eine 3mm dinne Glasplatte (ST1) vom Hauptstrahl abgetrennt und dient,
nach Verzogerung iiber den motorisierten Verzogerungstisch VT2, zur Messung
der Kreuzkorrelation. Der Rest des Fundamentalstrahls wird mittels eines dielek-
trischen 2:1 Strahlteilers (ST2) aufgeteilt. Der groBere Teil wird in einem Aufbau
zur Frequenzverdreifachung in UV Strahlung konvertiert (siehe Kapitel 2.4.2), wah-
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Abbildung 5.2.: Experimenteller Aufbau zur kollinearen Vierwellenmischung. ST1:
Strahlteiler mit R = 3%, ST2: Strahlteiler mit R = 66%, TL1 und TL2: Linsen
zur Reduktion des Strahldurchmessers, SH: BBO Kristall zur Frequenzverdopplung,
CP: Kalzitplatte zur Zeitkompensation, HWP: Wellenplatte zur Rotation der Pola-
risationsrichtung, TH: Kristall zur Summenfrequenzbildung von Fundamentaler und
zweiter Harmonischer, VT'1: Zeitkompensation von Fundamentaler und dritter Harmo-
nischer, VT2: Verzogerungseinheit zur Kreuzkorrelation, L1: f = 1 m Linse, L2: f =
0,5m Linse, L3: f = 1m Linse, SV: Spiegel zur Strahlvereinigung, V1-V3: dielektri-
sche Spiegel fiir VUV, MM: Einkopplung zum Spektrometer, SM: VUV-Spektrometer,
TOF: Flugzeitmassenspektrometer, PM: VUV-Impulsenergiemessgerit.

rend der Rest eine geeignete Verzogerungsstrecke inklusive eines manuellen Ver-
zogerungstischs (VT1) durchlauft um am Ort der Wechselwirkung den zeitlichen
Uberlapp der beiden zu gewihrleisten. Fiir die Frequenzverdreifachung wird der
Strahl durch ein Linsenteleskop vom galileiischen Typ um den Faktor 4:3 verklei-
nert (TL1 = 20 cm, TL2 = -15cm). Die Beschreibung der Frequenzverdreifachung
ist in Kapitel 2.4.2 nachzulesen. Die Impulse haben eine Energie von ca. 230 puJ
und eine Impulsdauer von annadhernd 100 fs. Die Fundamentale von ca. 750 wJ wird
nun kollinear mit der dritten Harmonischen iiberlagert, indem die Fundamentale
durch einen diinnen dielektrischen Spiegel, hochreflektierend fiir die dritte Harmo-
nische, transmittiert wird (Strahlvereinigung SV). Die Fokussierung der Funda-
mentalen erfolgt durch eine antireflexbeschichtete BK7 Linse von 1 m Brennweite
(L1). Unabhéngig davon wird die dritte Harmonische mittels einer unbeschichte-
ten Magnesiumfluoridlinse von 0,5 m Brennweite fokussiert (I.2). Die Einkopplung

in die Vakuumkammer, die fiir die Vierwellenmischung mit Gas befiillt wird, ist
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entweder ein 0,3 mm diinnes Fenster aus Quarzglas oder ein 0,5 mm diinnes Fens-
ter aus Kalziumfluorid (CaF3), beide jeweils im Brewsterwinkel angeordnet. Die
beiden Strahlen werden an die gleiche Stelle fokussiert und haben einen Fokus-
durchmesser von ca. 130 pm (gemessen als 1/e-faches der maximalen Intensitét).
Am Brennpunkt erzeugen beide Strahlen eine diinne, wenige Zentimeter lange
Plasmaséule, die gut mit dem bloflen Auge erkennbar ist. Werden beide Foki nicht
nur radumlich sondern auch zeitlich tiberlagert, so leuchtet die Saule deutlich in-
tensiver als bei einer Verzogerung beider Impulse zueinander.
Der Vakuumbereich des experimentellen Aufbaus ist in Abbildung 5.3 nochmals
vergrofert dargestellt. Die VUV Impulse werden durch eine Anordnung von 3
dielektrischen Spiegeln von der Fundamentalen und der dritten Harmonischen ge-
trennt. Dabei ist der erste Spiegel (V1) mit einer Brennweite von 50 cm gekriimmt
und dient der Kollimierung des VUV. Der zweite Spiegel (V2) fokussiert den VUV
Strahl in das nachfolgende Massenspektrometer (TOF) bzw. in das Spektrometer
(SM). Das TOF wird in [Ste2003a] beschrieben: Es handelt sich um ein Flugzeit-
massenspektrometer mit nur einem Beschleunigungsfeld mit einer Massenauflosung
von m/Am =~ 30. Das Spektrometer ist ein kommerzielles Gerdt der Firma Mec-
Pherson, Modell 234/302 mit einer angeschlossenen CCD-Kamera (Andor D0420-
BN-995) mit einer spektralen Auflosung A/AX von = 3000.

Spiegel V3 ist fiir die Fundamentale transparent und dient der kollinearen Uber-

Fundamentale VVechselwirkungs- V2

zone |
%}

dritte Harmonische

Abbildung 5.3.: Schema der Vakuumanlage aus Abbildung 5.2. Fundamentale und
dritte Harmonische werden exakt kollinear in die mit Argon befiillte Vakuumkammer
fokussiert. Zur Beschreibung der Abkiirzungen siehe Bildunterschrift 5.2.
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lagerung mit dem von ST1 abgespaltenen Teil der Fundamentalen zur zeitlichen
Charakterisierung der VUV Impulse (siehe Kapitel 2.3.1). Nach Transmission
durch ein 0,1 oder 0,2mm diinnes Fenster aus Magnesiumfluorid, welches auch
fiir VUV nur eine geringe Absorption aufweist, gelangen beide Strahlen in das mit
einem Partialdruck von ca. 10° mbar Xenon befiillte TOF. Mit diesem kann die
Kreuzkorrelation aus Fundamentaler und VUV bestimmt werden. Direkt an das
TOF angeschlossen ist ein Impulsenergiemessgerat fiir die VUV Impulse (Kapitel
2.5), welches durch ein Oszilloskop ausgelesen werden kann. Die Absorption der
VUV Impulse durch das im TOF befindliche Gas ist zu gering um nachgewiesen

werden zu koénnen.

5.3. Vergleich der Druckabhangigkeit

Die in Abbildung 5.1 dargestellte Abhéangigkeit der VUV Ausbeute soll nun iiber-
priift werden. Dazu wurde bei bei konstanter Geometrie des Lasers der Gasdruck
innerhalb der Zelle verédndert.

Die Foki von TH und FF befanden sich an gleicher Stelle, der konfokale Parameter

250 1 I | | |
2 B8 Messwerte
£ 200 — simulierte Kurve (]
)
2 150
o)
[
g 100
2
£ 50

0 50 100 150 200 250 300
Druck / mbar

Abbildung 5.4.: Vergleich zwischen theoretischer Druckabhéngigkeit (siehe auch
Abbildung 5.1) der VUV Ausbeute (berechnet nach Gleichung 5.8 mit 5.7) aufgrund
der Gouy-Phase (schwarze Linie) und den gemessenen Werten (blaue Rechtecke) in
Argon. Die experimentell bestimmten Werte wurden bei Impulsenergien von 680 pwJ
der FF und 230 iJ der TH gemessen. Die gerechnete Kurve geht von einem konfokalen
Parameter von b=3,3 cm aus, einer Kammerlédnge L von 30 cm und einer Fokusposition
in der Mitte der Kammer (f/L = 0,5). Dabei wurde die theoretische Kurve auf die
maximale gemessene VUV Impulsenergie normiert.
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der Fundamentalen betrigt 3,3 cm und wurde bestimmt tiber Messung des Strahl-
durchmessers von 130 pm und Verwendung von Formel 5.2. Die Impulsenergien von
Fundamentaler und dritter Harmonischer betrugen 680 wJ bzw. 230 wJ. Abbildung
5.4 zeigt den Vergleich aus gemessenen Werten und theoretischer Kurve fiir Argon.
Wie zu sehen ist, wird die Messung durch die Theorie recht gut wiedergegeben.
Die maximale VUV Ausbeute liegt bei einem Druck von 28 mbar. Zusammen mit
dem konfokalen Parameter und den Sellmeierkoeffizienten fiir Argon ergibt sich
somit ein |bAk = 1,8, was sehr nahe am Wert der Theorie von |bAk ~ 2| liegt.
Allerdings ist ersichtlich, dass die Effizienz im Experiment bei Driicken jenseits von
100 mbar weniger stark abfallt als von der Theorie vorhergesagt. Eine Erklarung
kann sein, dass die konfokalen Parameter beider Strahlen nicht identisch sind, was

in der theoretischen Kurve nicht wiedergegeben werden kann.

5.4. Abhangigkeit vom konfokalen Parameter

Wie in Abbildung 5.1 ersichtlich, hangt der Druck maximaler VUV Ausbeute, den
G5 wiedergibt, auch vom konfokalen Parameter b ab, wobei fiir den optimalen
Druck [bPAk ~ 2| gilt. Andert man die Fokussierung von FF und TH, so sollte sich
auch der optimale Druck andern.

Es wurde nun die VUV Ausbeute fiir verschiedene Fokussierungsbedingungen
gemessen und in Abbildung 5.5 dargestellt. Die Brennweiten der FF war jeweils
1m (blaue Rechtecke), 0,75m (griine Kreise) und 0,5m (schwarze Rauten), ent-
sprechend war die Brennweite der dritten Harmonischen 0,5m (blaue Rechtecke),
0,4m (grine Kreise) und 0,4m (schwarze Rauten). Die zur Verfiigung stehende
Energie der dritten Harmonischen war diesmal bedeutend grofier (345 wJ anstelle
von 230 wJ), da die gesamte Impulsenergie des Lasers in diesem Experiment bei
3,2mJ lag anstatt der 2,8 mJ der anderen Experimente. Auflerdem zeigte sich, dass
die vorher verwendeten BBO Kristalle in der Frequenzverdreifachung iiberaltert
waren, sodass mit identischer Kristalldicke der neuen Kristalle eine weit hohere
Konversionseffizienz erreichen konnten. Die maximale VUV Ausbeute findet sich
bei einem Argondruck von ~ 28 mbar (blau), 60 mbar (griin) bzw. etwa 70 mbar
(schwarz).

Wie in der Abbildung 5.5 zu erkennen ist, steigt der Druck optimaler VUV Energie

mit sinkender Brennweite der Fokussierung. Leider wurden in diesem Experiment
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Abbildung 5.5.: VUV Impulsenergie fir verschiedene Fokussierungsbedingungen der
Eingangsstrahlen. Die Brennweiten fiir die blaue Kurve betragen jeweils 1 m fiir die
Fundamentale und 0.5m fiir die dritte Harmonische. Fiir die griine Kurve betragen
die Brennweiten 0,75m (FF) bzw. 0,4m (TH). Fir die schwarze Kurve wurden 0.5 m
(FF) bzw. 0.4 m (TH) genutzt. Die leicht erhéhte VUV Energie im Falle der schwarzen
Kurve (kiirzeste Brennweite) resultiert aus der etwas hoheren Impulsenergie der Fun-
damentalen in diesem Experiment (900 nwJ an Stelle von 840 wJ). Die Impulsenergie
der dritten Harmonischen betridgt in allen drei Experimenten jeweils 345 uJ.

nicht der konfokale Parameter gemessen. Da der Fokusdurchmesser jedoch linear
von der Brennweite abhidngt (wgy o< f) kann b fiir die verschiedenen Brennweiten der
Fundamentalen nach Gleichung 5.2 leicht berechnet werden. Die Druckabhangig-
keit des Wellenzahlfehlers Ak kann tiber die bekannten Dispersionseigenschaften
des Gases ermittelt werden. Nutzt man nun Gleichung 5.9 so ist eine Abschatzung
der optimalen Grofle des konfokalen Parameters moglich. In Abbildung 5.6 ist der
Vergleich zwischen diesem errechneten optimalen Wert (blaue Kurve) und den aus
der Messung ermittelten Werten (schwarze Rauten) dargestellt. Es zeigt die gute
Ubereinstimmung des gemessenen Drucks und des konfokalen Parameters mit der
Néaherung aus Gleichung 5.9.

Leider wurde im Experiment der konfokale Parameter der dritten Harmonischen
nicht gemessen, weswegen nicht davon ausgegangen werden kann, dass dieser mit
dem der Fundamentalen identisch ist. Diese Situation wird in der Theorie jedoch

gar nicht berticksichtigt! Die errechnete Kurve in Abbildung 5.6 ist jedoch durch
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Abbildung 5.6.: Vergleich des optimalen konfokalen Parameters b in Abhéngigkeit
des Argon Drucks. In blau dargestellt ist der optimale Wert fiir b, der sich nach
Gleichung 5.2 ergibt, die schwarzen Rauten zeigen den konfokalen Parameter fiir die
drei verwendeten Brennweiten der Fundamentalen, berechnet aus dem gemessenen
Strahldurchmesser des Experimentes bei p = 28 mbar.

die gemessenen Werte sehr gut wiedergegeben.

5.5. Impulscharakterisierung

In Abbildung 5.7 ist eine typische Kreuzkorrelation fiir die kollineare Vierwellenmi-
schung dargestellt, gemessen durch die in Kapitel 2.3.1 beschriebene Methode. Die
Kreuzkorrelation hat eine Halbwertsbreite von 49 fs (Gaufifit), woraus sich unter
Kenntnis der Impulsdauer der Fundamentalen (43fs) eine Dauer von 42fs ergibt
(siehe Gleichung 2.27).

Um abschatzen zu konnen, wie nahe sich die erzeugten Impulse an der Fou-
riergrenze befinden, wurde das entsprechende Spektrum aufgenommen. Es ist in
Abbildung 5.8 links als blaue Kurve dargestellt. Die Fouriertransformierte wurde
errechnet und deren Quadrat in 5.8 rechts dargestellt (grilne Kurve). Der Gaufifit
durch diese Kurve hindurch ergibt eine minimale Halbwertsbreite der Impulsdau-
er von 38,4 fs. Dies entspricht der Fouriergrenze der Fundamentalen, wie sie vom
Verstéirker emittiert wird. Tatséchlich ist die Dauer der VUV Impulse also fast
identisch mit der Impulsdauer der Fundamentalen, so dass die spektrale Breite
und die Impulsdauer der VUV Impulse nur von den Parametern der Fundamenta-

len abhangen.
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Abbildung 5.7.: Kreuzkorrelation der VUV Impulse der kollinearen Vierwellenmi-
schung mit der Fundamentalen bei einem optimalen Argondruck von 28 mbar. Blau
dargestellt ist das normierte lonensignal, die rote Kurve zeigt einen Gaufifit mit einer
Halbwertsbreite von 49 fs.
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Abbildung 5.8.: links: typisches Spektrum der VUV-Impulse in kollinearer Wechsel-
wirkung, dargestellt als blaue Kurve. rechts: Quadrat der Fouriertransformierten des

VUV Spektrums (griin) und entsprechender Gauffit mit einer Halbwertsbreite von
38fs (rot).



6. Effiziente Frequenzkonversion
durch nicht-kollineare

Vierwellenmischung

Die Gouy-Phase fiihrte im Fall der kollinearen Wechselwirkung von Fundamentaler
und dritter Harmonischen zu einer durchaus hohen Effizienz, vergleichbar mit der
Vierwellenmischung im Hohlwellenleiter von Tzankov et al. [TSZ2007]. Das folgen-
de Kapitel befasst sich nun mit einer weiteren Steigerung der VUV Impulsenergie
mithilfe der Methode der nicht-kollinearen Phasenanpassung. Fundamentale und
dritte Harmonische werden unter einem kleinen Winkel ¢ zueinander iiberlagert,
welcher dazu fithrt, dass der Wellenzahlfehler bei einem gewissen Druck verschwin-
det. Diese Methode wurde schon vor langerer Zeit bei der Vierwellenmischung von
Nano- und Pikosekundenimpulsen (z.B. [KiB1978]) angewendet und funktioniert
prinzipiell in allen isotropen Medien.

Nach Darlegung der theoretischen Grundlagen der Phasenanpassung wird die ex-
perimentell bestimmte Druckabhéangigkeit des Phasenanpassungswinkels fiir die
Gase Argon und Krypton verglichen. Um die erreichten Konversionseffizienzen bei
verschiedenen Gasdriicken zu erklédren wird eine numerische Simulation durchge-
fiithrt, die diverse lineare und nichtlineare Prozesse in einem vereinfachten Modell
beschreibt.

Auflerdem wird gezeigt, dass die kurzen Impulsdauern aus dem kollinearen Fall

auch unter nicht-kollinearer Wechselwirkung erhalten bleiben.

6.1. Phasenanpassung und Wechselwirkungslange

Trotz der Minimierung des Wellenzahlfehlers Ak durch die Gouy-Phase in Kapitel 5,

kann im Fall normaler Dispersion (% < 0) niemals vollstandige Phasenanpassung
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Abbildung 6.1.: Wellenvektordiagramm fiir den allgemeinen Fall der nicht-

kollinearen Vierwellenmischung. Es verbleibt ein Wellenzahlfehler Ak der eine effi-
ziente Frequenzkonversion verhindert.
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erreicht werden: Der Betrag des Wellenvektors des VUV Impulses l%w ist stets
grofer als die Summe der Wellenvektoren von Fundamentaler und dritter Harmo-
nischer.

Anders ist die Situation, wenn ein Winkel zwischen beiden erzeugenden Strahlen
eingefithrt wird. In Abbildung 6.1 ist ein Wellenvektordiagramm fiir den allge-
meinen Fall der nicht-kollinearen Wechselwirkung mit ebenen Wellen abgebildet.
Dabei ist ¢ der Winkel zwischen dritter Harmonischer und der Fundamentalen
und € bezeichnet den Winkel zwischen dritter Harmonischer und erzeugtem VUV
Strahl. In der Regel verbleibt auch im nicht-kollinearen Fall ein Wellenzahlfehler
Ak. Um Phasenanpassung zu erreichen, muss ein bestimmter Winkel ¢ gewéhlt
werden, der sich bei normaler Dispersion stets finden lasst. Die Winkel 6 und ¢
sind dabei abhédngig von der Art des verwendeten Gases, dem Druck, der Tem-
peratur und nattirlich von den Wellenléngen der Eingangsimpulse. Experimentell
wird Phasenanpassung erreicht, indem fiir gegebene Wellenldngen bei gegebenem
Winkel der Gasdruck angepasst wird bzw. der Winkel ¢ bei konstantem Gasdruck
optimiert wird um maximale Konversioneffizienz zu erreichen.

Da die Brechzahlunterschiede in den verwendeten Gasen relativ klein sind, kann
ohne Probleme in Kleinwinkelndherung gerechnet werden. Nach dem Buch von
Reintjes ([Reil984], Kap. 3.3, Gl. 49a und 49b) ergeben sich zur Berechnung der

kSw
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Abbildung 6.2.: Wellenzahldiagramm fiir nicht-kollineare Phasenanpassung zur Er-
zeugung der fliinften Harmonischen.
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Winkel die Formeln:

| (ner/Arr)? — [(2n7n/ATH) — (Rvuv/Avev)]?

b= 2nranvov/(AraAvuv) (6.1)
| (nvov/Avov)? = [(2nre/Ata) — (npr/Arr)]?

= 2nraner/ (ATHAFF) (6.2)

Dabei stehen TH, VUV und FF wieder jeweils fiir dritte Harmonische, VUV und
Fundamentale. Da der Brechungsindex n(\) mithilfe der Sellmeier-Gleichung (2.14)
errechnet werden kann und die Koeffizienten z.B. aus [BHK2008] bekannt sind,
lasst sich der Winkel ¢ zwischen den Eingangsstrahlen leicht berechnen. In Abbil-
dung 6.3 ist ¢ fir simtliche Edelgase (auler Radon) aufgetragen.

Bis auf Xenon ist zu erkennen, dass bei gleichem Druck der Winkel ¢ mit zu-
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Abbildung 6.3.: Phasenanpassungswinkel ¢ in Abhéngigkeit vom Druck fiir ver-
schiedene Edelgase zur Erzeugung der fiinften Harmonischen aus dritter Harmonischer
(266 nm) und Fundamentaler (800 nm) des Ti:Saphir Lasers.

nehmender Ordnungszahl des Gases ansteigt. Xenon hat, wie im nachfolgenden
Kapitel 7 noch von Bedeutung sein wird, bei einer Wellenldnge von 149,1 nm ei-
ne Resonanz, was die Dispersionseigenschaften natiirlich beeinflusst. Es féllt auf,
dass im Falle von Krypton und Argon der Winkel schon bei relativ kleinen Driicken
stark ansteigt. Im Gegensatz dazu &hneln sich die Gase Neon, Helium und Xenon

in ihrem Verlauf sehr stark und der Phasenanpassungswinkel bleibt auch bei ho-
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Abbildung 6.4.: Auswirkung des Phasenanpassungswinkels ¢ auf die Wechselwir-
kungslange L (griin markiert). Mit steigendem Winkel verringert sich die Wechselwir-
kungslange proportional zum Inversen des Sinus des Winkels.

heren Driicken noch vergleichsweise klein.

Der Winkel ¢ hat eine unmittelbare Auswirkung auf die mogliche Wechselwir-
kungslange L zwischen Fundamentaler und dritter Harmonischer. Sind die Durch-
messer 2wy von Fundamentaler und dritte Harmonischer identisch und geht man
von der Naherung ebener Wellen aus, was angesichts des konfokalen Parameters
von mehr als 3cm noch zulédssig ist, so ist die Wechselwirkungslange proportio-
nal zum Durchmesser 2w, der Strahlen. Verdeutlicht wird dies in Abbildung 6.4:
Die Wechselwirkungslénge L ist als griine Linie dargestellt und beschreibt den
gemeinsamen Ausbreitungsweg der beiden Strahlen. Der Winkel ¢ ist nach Glei-
chung 6.2 zu berechnen. Da bei der Verwendung von Strahlen mit gaufiférmiger
lateraler Intensitatsverteilung die Beschreibung des Durchmessers sowohl durch
die Halbwertsbreite als auch durch die 1/e oder die 1/e? Breite méglich ist, kann

die effektive Wechselwirkungsldnge angegeben werden durch:

wo o W

L = m/ . ~m .
off sin ¢ b

(6.3)

wobei m' ein dimensionsloser Vorfaktor der Grolenordnung von 1 ist. Da der Win-
kel ¢ sehr klein ist kann auch ohne weiteres anstatt des Sinus der Winkel selbst

genutzt werden.

6.2. Wahl des optimalen nichtlinearen Mediums

Die Intensitét der erzeugten VUV Impulse lasst sich nach [Reil984] Kap. 2.2,
Gleichung 34b in der Ndherung ebener Wellen und in Kleinsignalndherung (kein

Abbau der dritten Harmonischen und Fundamentalen) durch folgende Gleichung
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beschreiben:

Iyuv(t) o N2L2|X(3)|2]F§—I%I;sinc2(AkL/2) (6.4)
NEFNTHAVUY

x® ist die Suszeptibilitéit dritter Ordnung pro Atom, die sich nach Gleichung 2.39
aus dem nichtlinearen Brechungsindex ny (dividiert durch die Teilchenzahldichte)
errechnet. Es ist zu sehen, dass die VUV Intensitat bei verschwindendem Wellen-
zahlfehler eine quadratische Abhédngigkeit von der Teilchenzahl N und damit vom
Gasdruck p hat. Dies verdeutlicht, warum die nicht-kollineare Vierwellenmischung
von so groem Vorteil ist: Wahrend bei der kollinearen VUV Erzeugung unter ge-
gebenen Bedingungen bei Verwendung von Argon ein Druck von 28 mbar das Op-
timum darstellte, kann nun problemlos bei einem Druck von mehreren 100 mbar
gearbeitet werden, was eine deutliche Steigerung der VUV-Impulsenergie zur Fol-
ge hat. In Tabelle 6.1 ist fiir die zur Verfiigung stehenden Gase der nichtlineare
Brechungsindex ns sowie das Ionisationspotential I P aufgefiihrt.
Wie anhand der Tabelle zu sehen ist, unterschreiten die nichtlinearen Brechungs-
indices der Gase Neon und Helium die der anderen drei Gase um mehr als eine
Groflenordnung, was eine effiziente Konversion behindert. Jedoch ist in diesen Ga-
sen, wie aus Abbildung 6.3 ersichtlich, der Phasenanpassungswinkel ¢ sehr klein,
was die Wechselwirkungslénge L wiederum vergrofiert. Die geringe Suszeptibilitét
kann also durch die ebenfalls geringe Suszeptibilitit das Gases zumindest teilweise
kompensiert werden. Generell ist das quadrierte Produkt aus Teilchenzahldichte
N, nichtlinearer Suszeptibilitdt x© und durch die Phasenanpassung vorgegebener
Wechselwirkungsldnge L = L(N) zu maximieren. Man kann auch wegen ihrer di-
rekten Proportionalitidt auch den Druck p und den nichtlinearen Brechungsindex

no als Kenngroflen nutzen. Wegen der hohen Werte fiir ny sind die Gase Xenon

Gas | ny -10' cm? Wt bar! | IP / eV
Xenon 9,16 12,18
Krypton 3,07 13,99
Argon 1,27 15,76
Neon 0,13 21,56
Helium 0,05 24,59

Tabelle 6.1.: Nichtlinearer Brechnungsindex ns und Ionisationspotential I P fiir Edel-
gase. Die Werte wurden entnommen aus [BDS2011], Tabelle 1.
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und Krypton hervorragend fiir die Vierwellenmischung geeignet. Es ist aber zu be-
achten, dass die Ionisationspotentiale von Krypton und Xenon gering genug sind,
um durch eine Zwei-Photonenabsorption des VUV (7,75¢V) ionisiert werden zu
konnen. Das kann die Ausbeute wiederum reduzieren. Dies sollte insbesondere bei
der Erzeugung hochenergetischer VUV Impulse beriicksichtigt werden, da sonst in
diesen Gasen eine hohe Zweiphotonenabsorption zu einer geringeren Konversions-
effizienz fithren kann.

Fiir die Impulsenergie des verwendeten 1kHz Titan-Saphir Verstarkersystems er-
scheint Argon als die optimale Wahl des nichtlinearen Mediums. Einerseits ist die
Zweiphotonenionisation durch VUV nicht moéglich, was geringe Verluste zur Folge
hat, andererseits ist der nichtlineare Brechungsindex im Vergleich zu den ande-
ren Gasen hoch. Stehen jedoch nur geringe Impulsenergien der Fundamentalen
und dritten Harmonischen zur Verfiigung (zum Beispiel bei Femtosekundenlasern
mit sehr hoher Wiederholrate), so sind Gase wie Krypton oder gar Xenon sogar
gegentiber Argon, Neon und Helium zu bevorzugen! Umgekehrt kann eine Skalie-
rung zu hoheren Impulsenergien erreicht werden, wenn z.B. Neon als nichtlineares
Medium genutzt wird. Erstens sollte die Mehrphotonenionisation wegen des ho-
hen Ionisationspotentials deutlich geringer sein als bei Argon und zweitens kann
der geringere nichtlineare Brechungsindex teilweise durch die groflere Wechselwir-
kungsldnge kompensiert werden, die sich, bei gleichen Fokussierungsbedingungen,
aus dem kleineren Phasenanpassungswinkel ¢ ergibt (sieche Abbildung 6.3). Die
Wahl des nichtlinearen Mediums ergibt sich also stets aus den Parametern der zur

Verfiigung stehenden Laserimpulse.

6.3. Experimenteller Aufbau

Der in Kapitel 5.2 verwendete Aufbau wurde mit einigen Verdnderungen wieder
verwendet (siehe Abbildung 6.5): Es zeigte sich, dass die Verwendung einer un-
beschichteten Linse zur Fokussierung der dritten Harmonischen problematisch ist.
Einerseits geht durch Fresnelreflexion etwa 2x4% des Lichts verloren. Andererseits
verringerte sich mit der Zeit die Transmission der Linse, was auf die Entstehung
von Farbzentren im Linsenmaterial zuriickgefiithrt werden kann.

Aus diesem Grund wurde statt dessen mit einem dielektrischen Spiegel von f=50cm

Brennweite (FS1) fokussiert, noch bevor die Vereinigung beider Strahlen erfolgte.
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Der zwischen beiden Strahlen eingebrachte Winkel ¢ ist bei weitem zu klein um

im Schema dargestellt werden zu konnen.

Ti:Saphir Laser
2,8 mJ, 43 fs, 1kHz

Abbildung 6.5.: Schema des experimentellen Aufbaus zur nicht-kollinearen Vierwel-
lenmischung. Zur Erklarung der Abkiirzungen siche Abbildung 5.2. Vom dort gezeig-
ten Aufbau unterscheidet sich dieser hier nur durch die Ersetzung von L2 durch FS1,
einen Fokussierspiegel mit einer Brennweite f = 0,5 m.

6.4. druckabhangiger Phasenanpassungswinkel von

Argon

Das Gas Argon wurde beziiglich der Druckabhéngigkeit des Phasenanpassungs-
winkels untersucht. Wie in Kapitel 6.2 schon besprochen wurde, ist Argon (neben
Krypton) die optimale Wahl fir die Impulsparameter des verwendeten Lasersys-
tems. Helium zeichnet sich durch eine nur kleine Suszeptibilitat (siche Tabelle 6.1)
aus, die eine effiziente Vierwellenmischung behindert. Auflerdem ist der zu erwar-
tende Winkel, genauso wie auch bei Neon und Xenon, nur sehr klein. Eine Messung,
die auch zu groferen Phasenanpassungswinkeln fithrt, wiirde den héchstmoglichen
Druck in der Gaszelle von etwas mehr als 1bar iiberschreiten. Die Messung des
Winkels erfolgte nach folgendem Vorgehen: Nach Einstellen des Gasdrucks wurde
der Winkel zwischen dritter Harmonischer und Fundamentaler verstellt, anschlie-
Bend die Strahlen wieder in der Fokusregion raumlich iiberlagert und schlieflich
der sich aus Veranderung des Winkels ergebende Laufzeitunterschied korrigiert.
Die Justage erfolgte stets nach maximaler VUV Impulsenergie, die mit dem Ener-

giedetektor zu messen war. Wurde ein Optimum gefunden, so wurden die Strahlen
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noch vor der Vakuumkammer mit einem Spiegel mehrere Meter durch das Labor
geleitet und z.B. die Abstédnde der Reflexe auf einer Wand gemessen um den Win-
kel bestimmen zu koénnen.

Abbildung 6.6 zeigt die theoretische Phasenanpassungskurve nach Gleichung 6.2
fiir Argon und die gemessenen Winkel hochster VUV Impulsenergie. Es ist zu er-
kennen, dass die Winkel in guter Ubereinstimmung mit der theoretischen Kurve
sind, wenn auch fast immer, bis auf den kollinearen Fall, systematisch ein wenig
grofler ausfallen. Die relative Genauigkeit des verwendeten Druckmessers betragt
0,1% und kommt somit fiir die Diskrepanz nicht infrage. Das simple Modell ebe-
ner Wellen zeigt trotzdem eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen gemessenen
Werten und der Theorie.

25 I I I I
% % Argon - Experiment
3 20 H == Argon - Theorie o
E 5t 1
<
Tl % |
£
= 51 i
0

0 200 400 600 800 1000
Druck / mbar

Abbildung 6.6.: Phasenanpassungskurve des Winkels ¢ fiir Argon (griine Linie) aus
Gleichung 6.2 und gemessene Werte (griine Sterne). Der Winkel von ca. 20 mrad stellt
den maximalen Winkel dar, der durch das Eintrittsfenster vorgegeben ist.

6.5. Druckverhalten und Transmission

Um das Verhalten der Konversionseffizienz zu untersuchen, wurde bei einem Pha-
senanpassungswinkel von ¢ = 14 mrad der Druck in der Apparatur variiert. Die-
ser Winkel sorgt bei einem Druck von ca. 440 mbar fiir Phasenanpassung. Unter-
scheidet sich der Druck von diesem Wert, so wird der Wellenzahlfehler Ak nicht

verschwinden und als Folge davon die Konversionseffizienz sinken. Die VUV Im-
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Abbildung 6.7.: VUV Impulsenergie bei einem konstanten Phasenanpassungswinkel
von ¢ = 14mrad bei Variation des Argondrucks.

pulsenergie ist in Abbildung 6.7 iiber dem Druck aufgetragen. Es ist zu erkennen,
dass bei Abweichung vom optimalen Druck die Konversionseffizienz sehr stark zu-
riickgeht. Bei einem Druck von weniger als 100 mbar bzw. mehr als 900 mbar sinkt
die Impulsenergie auf nur noch wenige Nanojoule.

Zur gleichen Zeit wurde die gemeinsame Impulsenergie von Fundamentaler und
dritter Harmonischer gemessen, welche durch die Apparatur transmittiert wird.
Dazu wurde das mit ,SM*“ im schematischen Aufbau (Abbildung 6.5) gekenn-
zeichnete VUV-Spektrometer entfernt und durch ein Quarzglas Fenster ersetzt.
Ein dahinter positioniertes Energiemessgerat kann nun die Summe der beiden Im-
pulsenergien messen. In Abbildung 6.8 ist diese summierte Impulsenergie tiber
dem Druck aufgetragen, zusammen mit der schon in Abbildung 6.7 gezeigten,
gleichzeitig gemessenen VUV Impulsenergie. Dargestellt sind die Messwerte in
nicht-kollinearer Geometrie als blaue Linien: Die durchgezogene blaue Linie zeigt
die Transmission wenn TH und FF um einige Pikosekunden zueinander verzogert
durch die Apparatur geleitet werden. In dieser Situation wird kein VUV erzeugt
und die druckabhédngigen Verluste stammen nur von Absorptionsprozessen an de-
nen nur eine Farbe beteiligt ist (FF oder TH). Die blaue Punkt-Strich-Linie zeigt
die druckabhangige Transmission wenn die Zeitverzogerung zwischen FF und TH
Null ist, also maximales VUV Signal erzeugt wird. Es ist zu erkennen, dass die
Transmission mit verschwindender Verzogerung deutlich geringer ist als bei ver-
zogertem Eintreffen der Impulse. Einerseits wird ein Teil der Energie in VUV

umgewandelt (bis zu 1,5 wJ), der Unterschied zwischen den Transmissionskurven
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Abbildung 6.8.: Transmission von FF und TH durch die experimentelle Apparatur
in Abhéangigkeit des Drucks und Vergleich mit der VUV Ausbeute. In rot dargestellt
ist das Experiment in kollinearer Geometrie, in blau bei nicht-kollinearer Geometrie
bei einem Winkel von 14 mrad. Die durchgezogenen Linien zeigen die Transmission
bei grofier zeitlicher Verzogerung von FF und TH, die Strich-Punkt-Linien die Trans-
mission wenn maximales VUV Signal erzeugt wird (gestrichelte Linien).

liegt jedoch bei etwa 50 wJ! Die fehlende Impulsenergie kann nur durch zusétzliche
Verluste durch Mehrphotonenionisation im Gas erklirt werden, an der Photonen
verschiedener Farben (FF, TH und VUV) beteiligt sind. Sie fithrt zu einer erhéhten
Ionisationsrate des Argon. Dies duflert sich auch im Experiment in einer deutlich
helleren Plasmasédule wenn FF und TH sich zeitlich iiberlappen.

Um den Einfluss verschiedener lonisationskandle abschétzen zu kénnen, wurde
das gleiche Experiment nochmals in kollinearer Geometrie von FF und TH durch-
gefithrt und als rote Linien dargestellt. Die VUV Impulsenergie (rote gestrichelte
Kurve) zeigt das aus Kapitel 5 bekannte Verhalten, siehe Abbildung 5.4. Die maxi-
male VUV Impulsenergie wird bei einem Druck von ca. 30 mbar erreicht. Auch hier
stellt die rote durchgezogene Linie die Transmission dar, die bei einer groffen Zeit-
verzogerung von FF und TH zueinander gemessen wird. Sie iiberlappt sehr gut mit
der blauen durchgezogenen Linie des nicht-kollinearen Experiments. Unterschiede
der beiden Kurven liegen im Bereich der Messungenauigkeit des Energiemesskop-
fes. Bei gleichzeitiger Einstrahlung der beiden Impulse zeigt sich jedoch ein deutli-
cher Unterschied der Kurven: Die Transmission in nicht-kollinearer Geometrie ist
bei einem Druck von ca. 200-600 mbar deutlich geringer als im kollinearen Experi-

ment. Dies entspricht auch dem Druckbereich bei dem VUV effizient erzeugt wird
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(blau gestrichelte Kurve bzw. Abbildung 6.7)! Die Differenz muss also durch MPI
verursacht werden, an der VUV Photonen auf jeden Fall beteiligt sind. Freilich
kann anhand dieser Messung nicht der bevorzugte Ionisationskanal bestimmt wer-
den.

Bei einem Druck von etwa 30 mbar ist die Situation umgekehrt: die Transmission
im kollinearen Fall (rote Strich-Punkt-Linie) ist geringer als im nicht-kollinearen
Experiment. Vergleicht man die beiden Punkt-Strich-Kurven bei ca. 1 bar mitein-
ander (also ein Druck bei dem in keinem der Experimente messbare VUV Impulse
erzeugt werden), so tiberlappen sich beide Kurven wieder gut. Die Differenz zur
Messung mit zeitlicher Verzogerung von FF und TH kann also nur durch Mehrfar-
ben MPI verursacht worden sein, an der FF und TH beteiligt ist. Anhand dieser
beiden Experimente kann auf jeden Fall darauf geschlossen werden, dass sowohl
(FF+TH) als auch (FF+VUV)/(FF+TH) MPI zu gesteigerten Verlusten fiithren.
In Tabelle 6.2 sind samtliche moglichen ITonisationskanéle aufgefithrt, die unter
Verwendung der im Experiment vorhandenen Wellenlangen méglich sind. Neben
der Nummer P, die zum Aufzdhlen genutzt wird, ist die Zahl K die Ordnung des
Tonisationsprozesses, also wie viele Photonen insgesamt zur Ionisation notwendig

sind.

Prozess P | a (FF) | b (TH) | ¢ (VUV) | K=a+b+c | Zahl der Farben
I 0 0 3 3 1
II 0 4 0 4 1
11 11 0 0 11 1
vV 1 0 2 3 2
\Y 0 1 2 3 2
VI 6 0 1 7 2
VII 0 2 1 3 2
VIII 8 1 0 9 2
IX 5 2 0 7 2
X 2 3 0 ) 2
XI 3 1 1 5 3

Tabelle 6.2.: Mogliche Ionisationskanéle fiir Argon bei Anwesenheit von FF
(800nm), TH (266 nm) und VUV (160 nm).
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6.6. Modell der numerischen Simulation

Um die Effizienz der Vierwellenmischung und die Richtigkeit des verwendeten Mo-
dells zu untersuchen, ist die Losung der gekoppelten Wellengleichungen fiir Fun-
damentale, dritte Harmonische und VUV notwendig. Da die Impulsdauern lang
gegentiber der Periode der Trégerfrequenz sind, kann in SVE-Approximation ge-
rechnet werden (es erfolgt nur die Betrachtung der Einhiillenden). Wie im vorheri-
gen Kapitel gezeigt wurde, konnen Verluste sowohl durch Absorption von Photo-
nen einer einzelnen Farbe aber auch durch gleichzeitige Absorption von Photonen
unterschiedlicher Farbe verursacht werden. Bei den tiblicherweise wiahrend des Ex-
periments erzeugten Intensitidten (die hochste Einzelfarbenintensitit wird durch
die Fundamentale verursacht und ist bis zu 55 TW/cm? hoch) ist die Betrachtung
durch MPT ausreichend. Erst wenn die Intensititen ca. 100 TW /cm? {ibersteigen
ist auch die Tunnelionisation (T1I) als moglicher Ionisationsweg zu beriicksichtigen.
Die in dieser Arbeit erreichten Intensitdten gestatten aber noch eine ausschlief3li-
che Betrachtung durch die MPI.

Fiir die Einfarben-MPT erfolgte die erste theoretische und auch heute noch oft ver-
wendete Betrachtung durch Keldysh [Kel1965]. Die kurz darauf erweiterte Theorie
von Perelomov, Popov und Terent’ev, die haufig durch die Initialen der Autoren
als PPT-Theorie [PPT1966] bezeichnet wird, ist die in dieser Arbeit verwendete.
Die Wahl der Variablennamen erfolgt an dieser Stelle analog zur Publikation von
Couairon und Mysyrowicz tliber nichtlineare Propagation von Licht in transpa-
renten Medien [CoM2007]. Die lonisierungsrate W bei MPI ist eine Funktion der
Frequenz des Lichts und seiner Intensitat ([CoM2007], Gl. 88):

W (wo,I (1)) = o (wo) - I*(t) (6.5)

Dabei ist I(t) = €,noc|E(t)|?/2 die Intensitét des Impulses, Aiw die Photonenenergie
und o (wp) der auf die Photonenenergie Aw normierte nichtlineare Absorptions-
querschnitt (nicht die sonst iibliche Definition wie sie zum Beispiel in [HeS2008],
Gl. (5.31) zu finden ist).

Zur Berechnung dieser nichtlinearen Absorptionsquerschnitte wird folgende Formel
genutzt, die ihre Giltigkeit bei Betrachtung von MPI hat (Gl. (89) in [CoM2007]):

42n* U e
Or (W) = Waa,—— | Clpe g [P ot 2232 2K 00 5 (1 /2(K — 1)) X
T " 20Uy

(6.6)

I



6.6. Modell der numerischen Simulation 65

Dabei ist vy = U;/(hwy) der Quotient aus lonisationspotential und Photonen-
energie, Uy das Tonisationspotential von Wasserstoff, n* = (U;/Uy)~'/? die in-
verse Wurzel aus dem Quotienten des Ionisationspotential mit dem von Wasser-
stoff, Wy, = 2Ug/h und I, eine Intensitét, die vom elektrischen Feld zwischen
Kern und Elektron des Wasserstoff Atoms abhéngt. Es gilt: Iy = egngc|Eg|*/2
mit By = By x (U;/Uy)*? und Ey = e>m?/h*(47ep)®. |Cp- 1+|? schlieBlich ist ein
dimensionsloser Vorfaktor, der sich nach folgender Formel berechnet ([CoM2007],
Gl. 78):

22n*

n*T(n* + 1* + 1)D(n* — 1*)’

|Cn*7l* 2 =

(6.7)

I'(z) ist die Gammafunktion und n* = n — ¢, I* = | — §; sogenannte effektive
Quantenzahlen mit 6, = n — (U;/Ug) /2.
Der Term ®g(y/2(K — 14)) ist definiert tber die Formel ([CoM2007], Gl. 81)

—x2t

@(x):x/l € __dt=e" /medey. (6.8)
2Jo 1—t 0

Die Ionisationsrate W lasst sich nun leicht fir Einfarbenionisation errechnen. Lei-

der ist die PPT-Theorie aber nicht imstande die Absorptionsquerschnitte fiir Mehr-
farbenionisation (engl.: multi-color multi-photon ionisation, MCMPI) zu berech-
nen. Um Mehrfarbeneffekte zu betrachten ware eine erweiterte Theorie, die so-
genannte Keldysh-Faisal-Reiss-Theorie [Reil980] zu benutzen. Dies wiirde aber
den Verlust der SVE-Approximation bedeuten und als Folge davon einen deutlich
gestiegenen numerischen Aufwand. Um die MCMPI jedoch trotzdem mit diesem
vereinfachten Modell berticksichtigen zu kénnen, wurde das Modell unter Bertick-
sichtigung der Messungen aus Kapitel 6.5 erweitert. Fiir die nichtlinearen Absorpti-
onsquerschnitte der Mehrfarbenprozesse wurden effektive Werte der Wellenlangen
angenommen, die sich aus der Summe der am jeweiligen lonisationskanal beteilig-
ten Photonen ergeben. Die Ordnung des Prozesses und die Gesamtenergie bleibt
auf diese Weise erhalten.
K a b c

e v oy e = awrr bom Favey (69)

Diese effektiven Wellenldngen konnen dann in Gleichung 6.6 zur Berechnung eines

effektiven Mehrfarben-Wirkungsquerschnittes genutzt werden. Um in der spéteren



66 6. Nicht-kollineare Vierwellenmischung

Simulation eine Ubereinstimmung mit den empirischen Daten zu erzielen, wird
dieser Querschnitt mit einem Faktor normiert: ox e = K - 0 (wWesr), £ wird also
gewdhlt um eine gute Ubereinstimmung mit dem Experiment zu erzielen. Man
sollte annehmen, dass fiir jeden der Mehrfarbenprozesse ein anderer Faktor s zu
wahlen ist. Um das Modell aber nicht zu kompliziert zu gestalten wird fiir alle
Mehrfarbenprozesse der gleiche k-Faktor genutzt. Analog zu Gleichung 6.5 gilt fir

die Ionisationsrate eines der Kanale die Formel:
W(weffaj) = OK eff IgFI%HI\C/UV (610)

wobei K = a+b+c gilt (siehe Tabelle 6.2). Summiert man iiber sdmtliche Kanile,
so erhalt man nun die gesamte Ionisationsrate fiir alle Prozesse.

Bezieht man die Absorption durch MPI sdmtlicher Kanéle aus Tabelle 6.2 und
die Anwesenheit freier Elektronen in die Wellengleichung der beteiligten Impulse
(Gleichung 5.3) mit ein, so erweitern sich diese zu (hier nur exemplarisch fiir die
Amplitude des VUV Impulses):

1 dAvyy i s gvuv 0 |
\Y —+— A = 6.11
vypy Ot + 2kyyy T o 2 0t? * oz VUV (6.11)
= ivvovAvoy (|[Avov? + 2| App|? + 2| Ary|?) (6.12)
-+ i’YVUV/Zl*FFA%«HaAkZ (613)
/B [K:L]'I-TL A 2a A 2b A 2c—2 A
- Z %(ﬂat - P) AFF ATH’ AVUV AVUV (614)
P=P(VUV)
dvuv .
- (1 +iwvuyTe)pAvuy (6.15)

Samtliche Amplituden sind auf die anfangliche Spitzenamplitude der dritten Har-
monischen (also des Pump-Impulses mit der Spitzenintensitét Iy pyump) normiert,
um die Amplituden einheitenlos werden zu lassen (AVUV = Ayuv/y/2Itn/€0noc).
Die Terme der linken Seite beschreiben der Reihe nach die zeitliche Anderung
(vyyv ist die Gruppengeschwindigkeit), die Beugung, die Dispersion (mit der GVD

gvuv in s?/m) und die Ausbreitung in z-Richtung. Der erste Term der rechten Seite
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(Term 6.12) beschreibt die Beeinflussung des Impulses durch den Kerr-Effekt, also
Selbstphasenmodulation und Kreuzphasenmodulation mit vy v = Kypy - ne - Iy
als dem Koeffizienten der nichtlinearen Wechselwirkung, welcher wegen ny = na(p)
eine Druckabhangigkeit besitzt. Der nachste Term 6.13 ist die eigentliche Vier-
wellenmischung mit Ak als dem Phasenfehler (welcher bei Phasenanpassung ver-
schwindet).
Der néachste Term 6.14 beinhaltet die Multiphotonenabsorption mit Gp als Pro-
portionalitdtsfaktor. Hier sind die Prozesse aus Tabelle 6.2 zu nutzen, an welchen
VUV Photonen beteiligt sind. Dies sind die Prozesse I, IV-VII und XI der Tabelle.
Fir den Einfarbenprozess ist also fp = Kyyyvhwyyyvok, fir die Mehrfarbenpro-
zesse entsprechend Bp = Keghwero . Die Teilchenzahldichte schliellich ist als
pat vertreten, die Dichte der erzeugten Elektronen in der Variable p.
Der letzte Term 6.15 beinhaltet den Einfluss der Elektronen: Der erste Teil be-
deutet eine Absorption durch die Elektronen des Plasmas (sog. inverse Bremss-
trahlung) wéhrend der zweite Term eine Verringerung des Brechungsindexes des
Mediums bewirkt und somit auch dhnlich einem Phasenfehler Ak wirkt. Dies wird
auch als Plasma-Defokussierung bezeichnet.
Die Elektronendichte p = p(t) muss durch eine weitere Differentialgleichung dar-
gestellt werden:

dp

i (pat = p) - D ok p I | Ape* - |Aru | - | Ay [ (6.16)
P

+ §10 : > 5| Ai]? — ap? (6.17)
i =THFFVUV

Der erste Term 6.16 beschreibt die Erzeugung freier Elektronen durch Multi-
photonen-Ionisation der neutralen Atome, wobei wieder iiber alle Ein- und Mehr-
farbenkanéle aus Tabelle 6.2 aufsummiert wird. Der Anfang des zweiten Terms
6.17 ist die Ionisation durch einen kaskadierten Prozess (Stofionisation durch be-
reits vorhandene Elektronen). Der letzte Term ap? schlieBlich reduziert die Zahl
der Elektronen durch Rekombination zu neutralen Atomen. Alle Gleichungen sind
der wahrend der Erstellung dieser Dissertation noch nicht verdffentlichten Publi-
kation [SBH2012] entnommen.
Die Entwicklung der VUV-Amplitude A(z) (eigentlich ist die Intensitét der Ein-

hiillenden |Ay ¢ (2)|? von Interesse) kann nun numerisch simuliert werden. Es wur-
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de ein MATLAB-Programm zur Losung dieser Differentialgleichungen geschrieben
([Sap2011] bzw. A.2), welches eine schrittweise Integration tiber den Wechselwir-
kungsbereich von z = 0 bis 2 = L durchfithrt. An Stelle der nicht-kollinearen
Wechselwirkung wird im Modell angenommen, dass sich die Strahlen kollinear um
L ausbreiten, aber trotzdem verschwindenden Phasenfehler haben. Dies ermog-
licht die numerisch effiziente Moglichkeit, die Ausbreitung nur in einer raumlichen
Dimension und der zeitlichen Dimension berechnen zu miissen. Genutzt wird die
sogenannte , Fourier-split-step Methode®, bei der die linearen und nichtlinearen
Terme getrennt voneinander betrachtet werden. Die lineare Betrachtung erfolgt
im Frequenzraum, wo die Ausbreitung als eine Multiplikation des Feldes mit dem
Integrationsschritt dz erfolgt. Anschliefend wird ein Runge-Kutta-Verfahren fiinf-
ter Ordnung verwendet um die nichtlinearen Anteile der 3 gekoppelten Wellen-
gleichungen fiir Fundamentale, dritte Harmonische und VUV zu lésen. Ein wei-
teres Runge-Kutta-Verfahren vierter Ordnung wird genutzt um die Plasmadichte
zu berechnen. Um den numerischen Aufwand gering zu halten werden, neben der
SVEA, noch folgende Vereinfachungen genutzt: Zum einen wird der Beugungs-
term (V?2) vernachlissigt und stattdessen ein im Durchmesser invarianter Strahl
mit gauliformiger radialer Intensitatsverteilung angenommen. Dies ist bei Wechsel-
wirkungslangen unterhalb der Rayleighldnge zulassig, genauso wie das Ignorieren
der Dispersion (g—;), welches eine weitere Vereinfachung ist. Erfolgt die Berech-
nung im mitbewegten Zeitrahmen (¢ = t — z/v,) anstelle des Laborsystems, so

entfallt die zeitliche Ableitung %. Das vereinfachte Differentialgleichungssystem

lautet nun:
dAvov _ A Avovl? + 2| App|? + 2| Apy|? 6.18
9, iwvov |[Avov(|Avov]® + 2| Apr|® + 2|Arel?) (6.18)
Ax 4 iAkz 0 ;
+ App A e ] - VZUV (1 + iwvyyTe) pAvoy
/BP[K:L'])-’YL A 2(1 A 2b A 26—2 A
- Z %(/}at - p) App ATH‘ AVUV AVUV
P
aAFF . ~ n 2 A 2 A 2
az = 1YFF AFF(2|AVUV| + |AFF| —|— 2|ATH| ) (619)
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Mit diesem Modell (3 Wellengleichungen und die Elektronendichte nach Gleichung

6.16) wird fiir Driicke zwischen 50 und 1000 mbar die Konversionseffizienz simuliert.

6.7. Vergleich von Simulation und Experiment

Um die Konversionseffizienz der nicht-kollinearen Vierwellenmischung in Abhéng-
igkeit des Argondrucks zu untersuchen, wurde fiir die in Abbildung 6.6 darge-
stellten Winkel die gemessene VUV Impulsenergie iiber dem Druck aufgetragen
(Abbildung 6.9). Ein drastischer Anstieg der VUV Energie ist bis zu einem Wert
von etwa 250 mbar festzustellen. Jedoch stagniert die VUV Energie mit zunehmen-
dem Druck bei einem annahernd festen Wert. Wie wir aus Kapitel 6.5 wissen, ist
sowohl die MPI als auch die MCMPI auf jeden Fall zu beriicksichtigen.

Die Impulsparameter von FF (350 wJ, 40fs) und TH (230 wJ, 100fs) wurden
in das in Kapitel 6.6 beschriebene Modell eingesetzt. An Stelle des gemessenen
Strahldurchmessers von 135pm (1/e) wurde jedoch ein Wert von 175 um (1/e)
genutzt. Mit diesem Durchmesser lief sich die Simulation besser mit den experi-
mentellen Messungen aus Abbildung 6.9 ein Einklang bringen. Das Resultat der
Simulation ist in Abbildung 6.10 als blaue Kurve zusammen mit den gemessenen
Daten (grine Quadrate) dargestellt. Der dimensionslose Faktor x wurde ange-
passt um gute Ubereinstimmung mit dem Experiment zu erreichen und betréigt
fiir simtliche Mehrfarbenprozesse 40. Die ebenfalls gezeichnete rote Kurve nutzt
nur die Einfarbenprozesse als Verlustterme in den Wellengleichungen bzw. zur
Berechnung der Ionisationsrate. Es ist zu erkennen, dass diese Kurve keineswegs
mit dem Experiment in Ubereinstimmung liegt. Die Abweichungen zwischen der
Simulation und dem Experiment konnen, neben der Wahl von x, auch durch wei-
tere Effekte erklirt werden. Mit Hilfe von Gleichung 2.40 und den Werten des
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Abbildung 6.9.: VUV Impulsenergie in nicht-kollinearer Wechselwirkung bei opti-
malem Winkel ¢ iiber dem Druck aufgetragen. Die Impulsenergie der Fundamentalen
betrug 350 wJ bei einer Impulsdauer von 40 fs, die Energie der dritten Harmonischen
230 uJ bei ca. 100 fs Impulsdauer.

nichtlinearen Brechungsindexes in Tabelle 6.1 kann leicht die kritische Leistung
der Selbstfokussierung berechnet werden. Fiir die Fundamentale ergibt sich ein
Wert von etwa 7,5 GW bei 1bar Argondruck, bei der dritten Harmonischen er-
gibt sich ein Wert von 0,8 GW bei 1 bar. Die vorhandenen Leistungen der FF und
TH Impulse sind 8,8 GW sowie 2,3 GW, liegen also deutlich dariiber. Es sollte al-
so eine druckabhéngige Verdanderung der Strahldurchmesser zu beobachten sein,
die sich bei beiden Strahlen unterschiedlich stark auswirkt, aber im Modell wegen
der dafiir notwendigen Simulation in (3+1) Dimensionen keine Berticksichtigung
findet. Diese Selbstfokussierung sollte, besonders bei hohem Gasdruck, die Konver-
sionseflizienz nochmals verringern. Da die Messung des Strahldurchmessers durch
die Rasierklingen-Methode bei niedriger Intensitét erfolgte, kann der tatséchliche
Strahldurchmesser bzw. der konfokale Parameter bei der vollen Intensitat also
durchaus abweichen. Die Sattigung der Impulsenergie bei héherem Argon Druck
ist aber auch sehr gut durch die MCMPI erklarbar und aus der simulierten Kurve
ersichtlich.

In einem weiteren Experiment wurde die Abhédngigkeit der VUV Impulsenergie
von der Impulsenergie von TH und FF bestimmt. Die dritte Harmonische wurde,

bei konstantem Druck und dem entsprechenden optimalen Winkel, durch Verdre-
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Abbildung 6.10.: Vergleich der simulierten Konversionseffizienz der nicht-kollinearen
Vierwellenmischung mit den gemessenen Werten der Impulsenergie (griine Quadrate).
Die experimentellen Daten sind identisch zu Abbildung 6.9 (FF: 350 uJ, 40fs; TH:
230 wJ, 100 fs). Wéhrend die blaue Linie die Mehrfarben-Mehrphotonenionisation der
drei Impulse in die Simulation einbezieht, wird fiir die rote Kurve nur die Einfarben-
Tonisation berticksichtigt.

hen der Wellenplatte vor dem Summenfrequenzkristall abgeschwécht (sieche Abbil-

dung 2.5). Dies hat keinen Einfluss auf die geometrischen Parameter, das Spektrum

3 3.0 T T
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Abbildung 6.11.: VUV Impulsenergie in Abhéngigkeit der TH Energie. In blau dar-
gestellt sind die experimentell gewonnenen Daten, die rote Kurve zeigt die Simulation
mit, die griine Kurve ohne Einbezug der MCMPI. Die Fundamentale hatte eine Ener-
gie von 450 wJ, der Druck war konstant bei 440 mbar bei dem fiir Phasenanpassung
optimalen Winkel ¢.
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oder die Impulsdauer der dritten Harmonischen. Die jeweiligen Werte fiir VUV und
TH Impulsenergie sind in Abbildung 6.11 dargestellt. Wie aus Gleichung 6.4 leicht
abzulesen ist, sollte die Konversionseffizienz in Kleinsignalndherung quadratisch
mit der Teilchenzahldichte N (und somit dem Druck p) steigen. Dies ist in der
Simulation (sowohl mit als auch ohne MCMPI) sehr gut erkennbar. Steigt die
Impulsenergie immer weiter, so ist auch in der Simulation, wie zu erwarten, ein
anndhernd linearer Anstieg zu erkennen, der aus der MPI resultiert. Die gemesse-
nen Werte steigen jedoch schon bei kleiner Impulsenergie linear an, kénnen durch
die Simulation also nicht gut wiedergegeben werden. Sollte auch hier wegen der
hohen Leistung Selbstfokussierung einen Einfluss haben, so ist diese Diskrepanz
nicht weiter erstaunlich. Auch hier fillt wieder der grofle Unterschied zwischen der
Simulation mit und ohne MCMPI auf: Bei der vollen TH Impulsenergie ist die oh-
ne MCMPI simulierte VUV Impulsenergie dreimal groBer als mit der Absorption
mehrerer Farben!

Im Falle der Abhéngigkeit von der Fundamentalen féllt der Unterschied noch gro-
Ber aus (siehe Abbildung 6.12). Um die Fundamentale im Experiment abzuschwé-
chen wurde eine Blende kurz vor dem Fokussierspiegel eingebaut und so die auleren
Bereiche des Strahls abgeschnitten. Der Strahldurchmesser 2wy kann sich deswe-
gen dndern, was zusitzlich die Uberlappung von TH und FF beeinflussen mag.
Insofern ist ein Vergleich der experimentellen Daten mit den Werten aus der Si-
mulation (als konstant angenommener Strahlradius) schwierig. Wie in Abbildung
6.12 zu sehen ist, hat die VUV Impulsenergie im Experiment bei einem Wert von
etwa 400 uJ Fundamentale ein Maximum von 2 uJ VUV und sinkt danach wieder
ab. Wird die MCMPI in die Simulation einbezogen, so kann ebenso auch dieses
Verhalten beobachtet werden! Grund hierfiir ist die sehr hohe Intensitit der FF
von mehr als 65, TW/cm?. Dies ist deutlich héher als die Intensitit der dritten
Harmonischen (ca. 16 TW/cm?). Die grofie Zahl an moglichen Ionisationskanélen,
an denen die Fundamentale beteiligt ist, begiinstigt so eine deutlich starkere Ioni-
sationsrate.

Als abschlieende Erkenntnis zu diesen beiden Experimenten der Impulsenergieab-
hangigkeit ist zu sagen, dass zu einer weiteren Steigerung der VUV Konversions-
effizienz eher das Hauptaugenmerk auf eine Steigerung der TH Impulsenergie zu
legen ist um dafiir eher auf FF Impulsenergie zu verzichten. Zum Abschluss dieses

Kapitels soll mit dem vorgestellten vereinfachten Modell die qualitative Uberein-
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Abbildung 6.12.: VUV Impulsenergie in Abhéngigkeit der Impulsenergie der Fun-
damentalen. In rot ist das Ergebnis der Simulation unter Einbezug der MCMPI dar-
gestellt, in griin die Simulation ohne MCMPI. Beide gehen von konstanter Geome-
trie aus. Die in blau gezeigten expermentellen Daten wurden durch Verdnderung des
Strahldurchmessers der Fundamentalen gewonnen. Die TH Impulsenergie betrigt wie-
der 210 pJ bei einem Argondruck von 440 mbar und dem optimalen Winkel.

stimmung mit der Messung von Transmission und VUV Impulsenergie bei festem
Phasenanpassungswinkel, wie es in Kapitel 6.5 experimentell durchgefithrt wur-
de, gezeigt werden. Anstelle der gesamten Impulsenergie von bis zu 760 wJ wie
in Abbildung 6.8 gezeigt, wurde eine etwas geringere Impulenergie von ingesamt
635 wJ genutzt. Hier zeigt die blaue, durchgezogene Linie eine Simulation mit sehr
grofilen Wellenzahlfehler Ak (keine VUV Erzeugung) und einem Wert von x = 0
(keine MCMPI), was die Einstrahlung der Impulse mit grofler zeitlicher Verzo-
gerung simulieren soll (keine Wechselwirkung zwischen den Impulsen). Die rote
Strich-Punkt-Kurve schlieft die MCMPI Terme mit ein, hat jedoch noch immer
den groflen Wellenzahlfehler. Dies soll im Modell den kollinearen Fall verdeutli-
chen, bei dem bei hohem Druck kein VUV erzeugt wird. Gleichzeitig wird hier die
Wechselwirkungsldnge L auf ca. 4 cm gesetzt (im nicht-kollinearen Fall ist diese
etwa 1,8cm). Freilich ist dies bei kleinem Druck nicht mit dem Experiment ver-
einbar, da dann die Erhohung der Konversioneffizienz durch die Gouy-Phase zu
beriicksichtigen wére. Die blaue Strich-Punkt-Linie schliellich zeigt die Transmis-
sion wenn VUV effizient erzeugt wird (Ak = 0). Es ist auch hier zu sehen, dass
bei Phasenanpassung die Transmission durch die Kammer deutlich geringer ist als
bei fehlender Phasenanpassung. Die gemessene Transmission aus Kapitel 6.5 kann

somit durch die Anwesenheit von MCMPI nachvollzogen werden.
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Abbildung 6.13.: Simulierte Transmission und VUV Impulsenergie bei festem Pha-
senanpassungswinkel und variablem Druck. Die blaue durchgezogene Linie zeigt die
Transmission unter Abwesenheit von Phasenanpassung und Mehrfarbenionisation. Die
rote Strich-Punkt-Kurve schlieit die Mehrfarbenionisation ein, ist jedoch noch immer
nicht phasenangepasst. Die blaue Strich-Punkt-Kurve zeigt die Transmission unter
Phasenanpassung. PM in der Legende steht fiir Phasenanpassung (Ak = 0), MCM-
PI fiir Mehrfarbenionsation. Fehlende Phasenanpassung wird in der Simulation durch
einen sehr groflen Wert fiir Ak realisiert.

6.8. Phasenanpassungswinkel und Effizienz in

Krypton

Die Messung der Phasenanpassung und die Simulation der Konversionseffizienz
wurde ebenfalls fiir Krypton durchgefithrt. Abbildung 6.14 zeigt die theoretische
Phasenanpassungskurve und die experimentell gemessenen Winkel. Auch hier lie-
gen die optimalen Werte des Winkels nahe der theoretischen Kurve bzw. tenden-
ziell leicht dariiber. Der durch das Eintrittsfenster begrenzte Maximalwinkel von
20mrad wird hier schon bei einem Druck von etwa 350 mbar erreicht, da die Di-
spersion von Krypton und damit der zu korrigierende Wellenzahlfehler deutlich
groBer ist als bei Argon.

Analog zum vorherigen Kapitel soll hier ebenfalls die Konversionseffizienz durch
das numerische Modell simuliert und mit der Messung verglichen werden. Wie-
der wurde fiir die in Abbildung 6.14 gemessenen Winkel die VUV Impulsenergie
bestimmt und iiber dem Druck aufgetragen (siehe Abbildung 6.15). Es ist zu erken-
nen, dass trotz identischer Impulsparameter die maximale VUV Impulsenergie nur

etwa die Hélfte des Wertes von Argon betréigt. Bei dem durch das Eintrittsfenster



6.8. Phasenanpassungswinkel und Effizienz in Krypton 75

I I
301 % % Krypton - Experiment g
= Krypton - Theorie

Winkel ¢ / mrad

0 200 400 600 800 1000
Druck / mbar

Abbildung 6.14.: Phasenanpassungskurve fiir Krypton (blaue Linie) und gemessene
Werte (blaue Sterne). Der Winkel von ca. 20 mrad stellt den maximalen Winkel dar,
der durch das Eintrittsfenster vorgegeben ist.

vorgegebenen maximalen Phasenanpassungswinkel von ca. 20 mrad ist der Druck
(bei gleicher Wechselwirkungslénge) lediglich ein Drittel des Drucks bei Argon. In
Kapitel 6.2 wurde besprochen, dass das Produkt aus Teilchenzahl (Druck), Wech-
selwirkungsldnge und Suszeptibilitat dritter Ordnung (nichtlinearer Brechungs-
index) zu maximieren sei. Da der nichtlineare Brechungsindex von Krypton ca.
das dreifache des Indexes von Argon betrigt, bei dem durch das Eintrittsfens-
ter vorgegebenen Winkel der Druck von Krypton aber nur ein Drittel des Drucks
von Argon betragen kann, so bedeutet dies eigentlich eine anndhernd identische
Nichtlinearitit. Die grofle Differenz zum Argon kann aber durch das niedrigere
Tonisationspotential des Krypton von 13,998 ¢V erklart werden. Die zur Ionisation
notwendige Photonenzahl ist somit geringer, beispielsweise reichen nun schon zwei
VUV Photonen zur Ionisation aus.

Da das Ionisationspotential beinahe ein Vielfaches der Fundamentalwellenldnge
ist, ergibt sich fiir die Simulation ein Problem: Nutzt man eine Wellenldnge von
800nm, so sind zur Ionisation 10 Photonen notwendig. Unterschreitet die Wel-
lenlénge jedoch den Wert von 797 nm, was angesichts der Bandbreite des Lasers
fir beinahe die Halfte der Photonen zutrifft, so sind es nur noch 9 Photonen, was
eine stiarkere Absorptionsrate zur Folge hat. In der Tabelle 6.3 sind die Ionisations-

kandle aufgelistet, die von einer solchen kleineren Wellenlédnge (und entsprechender
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Prozess P | a | b | ¢ | K=a+b+c | Zahl der Farben
I 0102 2 1
II 0[31]0 3 1
111 91010 9 1
v 41011 5 2
\Y 0|21 3 2
VI 61110 7 2
VII 31210 5 2
IX 17111 3 3

Tabelle 6.3.: Ionisationskanile fiir Krypton bei Verwendung von FF, TH und VUV.

Anpassung der TH und VUV-Wellenlénge) ausgehen.

Diese Ionisationskanéle wurden fiir die numerische Simulation verwendet. Wieder
wurde der empirische Faktor x = 40 gewéahlt wie auch in den Simulationen fiir
Argon. Das Ergebnis dieser Simulationen, einmal unter Verwendung der Mehr-
farbenionsation und einmal ohne, ist in Abbildung 6.15 gezeichnet (griine bzw.
rote Kurve). Die Ubereinstimmung der griinen Kurve (mit Mehrfarbenionsation)
mit den experimentell gemessenen Werten (blaue Quadrate) ist wieder sehr gut,

wahrend die rote Kurve die gemessenen Werte um ein Vielfaches tibersteigt.
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Abbildung 6.15.: VUV Impulsenergie in nichtkollinearer Wechselwirkung in Abhén-
gigkeit des Druckes. Die Impulsenergie der dritten Harmonischen betragt 230 wJ, die
Energie der Fundamentalen 350 pJ. Die Simulation unter Einbezug der MPI ist als
rote Kurve dargestellt, die Simulation ohne MPI als griine Kurve. Die experimentellen
Daten sind als blaue Quadrate gekennzeichnet.
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6.9. Impulscharakterisierung

Die spektrale und zeitliche Charakterisierung der VUV Impulse erfolgte in gleicher
Weise wie in Kapitel 5.3: Die Spektren wurden wieder mit dem McPherson 0.2m
Monochromator, Modell 234 /302 und einer VUV-CCD Kamera (Andor D0420-BN-
995) gemessen, wahrend die zeitliche Charakterisierung durch Kreuzkorrelation mit
der Fundamentalen durch Zweifarben-Ionisation von Xenon in dem in [Ste2003a]
beschriebenen Flugzeitmassenspektrometer erfolgte. Berechnet man die Fourier-
transformierte des in Abbildung 6.16 (b) dargestellten Spektrums, so erhdlt man
eine Impulsdauer (FWHM) von 39fs fir das elektrische Feld, bzw. 27fs fur die
Intensitéit. Die Halbwertsbreite der Kreuzkorrelation betragt 53 fs, was bei der be-
kannten Impulsdauer des Lasers von 43 fs nach Gleichung 2.27 einer Impulsdauer
im VUV von 47fs der Intensitatshalbwertebreite entspricht. Das Verhéltnis von
erreichter zu theoretisch moglicher Impulsdauer erscheint relativ schlecht. Jedoch
muss erwahnt werden, dass die spektrale Halbwertsbreite des Lasers etwa einer
Impulsdauer von 35fs entspricht, die Kompression jedoch nur bis hinab zu einer
Impulsdauer von 43 fs moglich war. Grund hierfiir ist vermutlich unkompensierte
Dispersion dritter bzw. hoherer Ordnung, die sich mit dem Gitterkompressor des
Spitfire nicht kompensieren lie3. Die gemessene Impulsenergie dieses Experimentes

liegt bei 3,3 uJ. Im Vergleich zur Impulsenergie des Pump-Impulses (dritte Har-
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Abbildung 6.16.: zeitliche und spektrale Charakterisierung der VUV Impulse in
nichtkollinearer Wechselwirkung in 440 mbar Argon. Abbildung (a) zeigt die zeitli-
che Charakterisierung per Kreuzkorrelation mit der Fundamentalen (blau) und einen
Gaufifit mit einer Halbwertsbreite von 53 fs. Dies entspricht einer Impulsdauer von
47 fs des VUV Impulses. Das Spektrum ist in (b) als schwarze Kurve dargestellt.
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Abbildung 6.17.: Fouriertransformation des in Abbildung 6.16 (b) dargestellten
Spektrums unter der Annahme konstanter spektraler Phase. Die blaue Kurve zeigt
den Intensitdtsverlauf und in griin ist ein entsprechender Gaufifit dargestellt, dessen
Halbwertsbreite 27 fs betrégt.

monische), welcher bei diesem Experiment eine vergleichsweise hohe Energie von
ca. 300 wJ hatte, bedeutet dies eine Konversionseffizienz von mehr als 1%! Dies ist
fiir eine nicht-resonante Vierwellenmischung ein sehr hoher Wert.

Ein weiterer Grund fiir die Vergroflerung der Impulsdauer ist wohl méglicherweise
Selbstphasenmodulation: Der Pumpimpuls der Frequenzverdreifachung wurde bei
diesem Experiment mit einem 2:1 Teleskop auf die Kristalle fokussiert. Die dadurch
entstehende hohe Intensitat in der zweiten Linse des Teleskops fithrt zu unkom-
pensierbarer zusétzlicher Phase, die sich in der dritten Harmonischen zeigt (siehe
Abbildung 4.6) und im weiteren auch auf den VUV Impuls tibertragen wird.

Ein weiterer, wahrscheinlicher Ort, an dem Selbstphasenmodulation stattfinden
kann, ist der Punkt der Vierwellenmischung selbst. Die kritische Leistung in Ar-
gon liegt bei einem Druck von 440 mbar bei ca. 17 GW fiir die Fundamentale und
5,7GW fiir die dritte Harmonische. Dabei sind die Leistungen von Fundamenta-
ler (8,8 GW) und dritter Harmonischer (3 GW) jeweils unterhalb dieser Leistung,
eine Kreuzphasenmodulation kann von den Zahlen her jedoch nicht ausgeschlos-
sen werden. Die Spektren von Fundamentaler und dritter Harmonischer wurden
nach der Wechselwirkungszone gemessen und mit den Spektren vor der Kammer
verglichen. Es wurde keine Unterschied im Verlauf festgestellt, was die Vermutung

nahelegt, dass Selbstphasenmodulation hier keine Rolle spielt.



7. Abstimmbare VUV Impulse

Die Vierwellenmischung ermoglicht, wie in vorangegangenen Kapiteln 5 und 6 ge-
zeigt, die effiziente Erzeugung intensiver Vakuum UV Impulse. Die Verwendung
von Titan-Saphir Lasern bietet, wegen der groflen Verstiarkungsbandbreite des La-
sermediums, prinzipiell die Moglichkeit die Mittenwellenlange in einem Bereich
zwischen 680 nm und 1100 nm durchzustimmen. Auf die fiinfte Harmonische bezo-
gen wire dies somit eine Zentralwellenlange zwischen 136 nm und 220 nm. In der
Praxis wird diese Abstimmbarkeit jedoch meist nicht benutzt. Zum einen ist die
erreichbare Impulsdauer am Rand der Verstarkungsbandbreite nur begrenzt, zum
anderen trifft dies auch auf die Verstarkung zu. Deswegen werden Titan-Saphir
Verstarker meist nahe an ihrem Verstarkungsmaximum bei etwa 800 nm betrie-
ben.

Die Abstimmbarkeit der VUV-Wellenlange lésst sich mittels optisch parametri-
scher Verstérker (OPA) realisieren. Mithilfe nichtlinearer Frequenzkonversion in
doppelbrechenden Kristallen lasst sich so die Wellenlédnge in einem groflen Bereich
durchstimmen. Ein solcher OPA wurde verwendet, um Impulse von weniger als
40fs Dauer zu erzeugen, die sich zwischen 1150 nm und 1600 nm durchstimmen
lieBen [GPN2010]. Im Vierwellenmischprozess wurde die Fundamentale durch die-
se IR-Impulse ersetzt und so ein Abstimmbereich von 145 nm bis 151 nm realisiert,
in dem eine Impulsdauer von unter 50 fs gewéhrleistet werden konnte. Dabei konn-
ten Impulsenergien von zum Teil mehr als 100 nJ erreicht werden.

In den folgenden Kapiteln wird auf die Eigenschaften von OPAs eingegangen (Ka-
pitel 7.1). Danach erfolgt die Beschreibung des experimentellen Aufbaus in Kapitel
7.2 und danach gesondert die Problematik der Impulsdauermessung bei diesen Wel-
lenléngen in Kapitel 7.3. Das sich anschlielende Kapitel 7.4 stellt die erreichten

Ergebnisse tibersichtlich zusammen.



80 7. Abstimmbare VUV Impulse

7.1. parametrische Verstarkung

Wegen der beschréankten Abstimmbarkeit von Titan-Saphir Verstarkern sind Me-
thoden der nichtlinearen Optik notwendig, um Impulse tiber einen grofieren Wel-
lenldngenbereich zur Verfiigung zu stellen. Die Verwendung optisch parametrischer
Verstarker hat sich als Mittel der Wahl erwiesen, um wahlweise hochenergetische,
abstimmbare Impulse im sichtbaren [TZM2006] oder infraroten [GBP2009] Spek-
tralbereich zu erzeugen. Das Grundprinzip ist in beiden Féllen ahnlich: Nach Er-
zeugung eines Impulses kleiner Energie und meist sehr hoher Bandbreite durch
Kontinuumserzeugung (,,white-light continuum®, (WLC)), wird dieser durch geeig-
nete rdumliche und zeitliche Uberlagerung mit einem Pumpimpuls, der hiufig nur
eine geringe Bandbreite aber grofle Energie hat, in einem nichtlinearen Kristall
verstiarkt. Aus Griinden der Energieerhaltung entsteht noch ein weiterer Impuls,
dessen Photonen die Differenzenergie zwischen dem Pumpimpuls und dem ver-
starkten Impuls tragen. Diese beiden Impulse werden als ,,Signal®“ und ,Idler
bezeichnet, wobei der kurzwellige Impuls als ,Signal®“ bezeichnet wird und der
langwellige als ,, Idler”. Aulerdem muss Phasenanpassung realisiert sein (siche Ka-
pitel 2.4.1), was nichts anderes als die Impulserhaltung darstellt und in Gleichung
7.1b in Form der Wellenvektoren dargestellt ist.

Wpump = Wsignal + Widler (713) kpump = Nsignal + kidler (71b)

Héufig wird der nichtlineare Kristall 3-Bariumborat (BBO) verwendet. Im Falle
des fiir die Experimente genutzten Infrarot OPAs wurde der neuartige Kristall "Bis-
muthtriborat"(BIBO), der eine hohere effektive Nichtlinearitat als BBO aufweist
bei gleichzeitig hoherer Zerstorschwelle. Auflerdem erstreckt sich der Transparenz-
bereich bis zu 3 um, wahrend BBO jenseits von etwa 2,4 um nicht mehr transparent

ist.

7.2. experimenteller Aufbau

Der aus Kapitel 5.3 bekannte Aufbau (Abbildung 5.2) wurde abgedndert, und statt
der Mischung mit der Fundamentalen wurde der in Abbildung 7.1 schematisch dar-
gestellte OPA verwendet.

Die folgende Beschreibung des OPA ist der Publikation [GPN2010] entnommen:
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Die Gesamtenergie zum Pumpen des OPA betrug 1,5mJ, was der Hélfte der zur
Verfiigung stehenden Impulsenergie des Laserverstarkers entsprach. Ein kleiner
Teil davon, weniger als 20 uJ (gesteuert durch eine Blende B bzw. durch einen
Graufilter GF), wurde mittels einer Linse mit 5cm Brennweite in eine 3 mm di-
cke Yttrium-Aluminium-Granat (YAG) Platte fokussiert, wodurch ein Kontinuum
erzeugt wurde, welches sich vom sichtbaren Bereich bis ins nahe Infrarot hinein
erstreckt. Eine weitere Linse mit 3 cm Brennweite bildet dieses Weifllicht, nach Fil-
terung der verbliebenen Fundamentalen durch einen diinnen Langpassfilter, in den

ersten BIBO-Verstéarker ab. Ein weiterer Strahlteiler sorgt fiir das Aufspalten der

SHG FROG

Verzogerung 1

Nole@
g
Verzbégerung 2
f=10cm i%

f=40cm

R=15cm f=-5cm

Filter BIBO 1 f \ C‘
H WLC | H j\ BIBO 2
/ DS1 DS2 R=5¢m /

DS3 DS4

Abbildung 7.1.: Aufbau des optisch parametrischen Verstérkers fiir das nahe In-
frarot. ST1: Strahlteiler R=3%, ST2: Strahlteiler R=75%, GF: variabler Graufilter,
B: Blende, YAG: 3mm dicke Platte aus Yttrium-Aluminium-Granat, WLC: Strah-
lengang des Weifllichtkontinuums, DS1-DS4: dichroitische Spiegel, hochreflektierend
fiir 800nm, BIBO1: erster Verstirker, BIBO2: zweiter Verstirker, P: Periskop mit
90° um die Hochachse verdrehten Spiegel, PK: Prismenkompressor, SHG FROG: Im-
pulscharakterisierung. Die blauen Pfeile zeigen die Ausbreitungsrichtung des Lichts
an.

verbliebenen Energie im Verhaltnis 4:1. Der kleinere Teil dient nun zum Pumpen
der ersten Verstarkerstufe (BIBO1) und wird mittels dinner, hochreflektierender
Spiegel (dichroitische Spiegel DS1-DS4) mit dem Weifllicht kollinear tiberlagert.
Dabei wird das Weifilicht durch die Spiegel transmittiert, wahrend der Pumpstrahl
von diesem reflektiert wird. Der BIBO Kristall in der ersten Stufe ist 1,5 mm dick
und im Winkel von € = 42° in der xz-Ebene geschnitten, somit phasenangepasst

fir Typ 1T Wechselwirkung (o — e + o). Die erzeugten Signal-Impulse haben ei-
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ne Energie von nur wenigen pJ und miissen in der zweiten Stufe nachverstéirkt
werden um im Experiment nutzbar zu sein. Diese wird von der verbliebenen Im-
pulsenergie der Fundamentalen gepumpt. Der Signal-Strahl der ersten Stufe wird
mit einem reflektiven 1:3 Teleskop vergréflert wéihrend der Pumpstrahl mit einem
Galileiischen Linsenteleskop um den Faktor 2 im Durchmesser verkleinert wird.
Der Verstarkerkristall in der zweiten Stufe ist ein fir Typ I (e — 0 + 0) Wechsel-
wirkung geschnittener, 3 mm dicker BIBO Kristall (§ = 11°).

Die Signal Impulse des OPA werden mit einem gefalteten Prismenkompressor (PK)
bestehend aus zwei SF11 Prismen komprimiert. Die Impulsenergie der Signalwel-
lenlénge (zwischen 1100 und 1600 nm) liegt dabei im Bereich zwischen 50 und 80 pJ
bei einer Impulsdauer, die unter 40fs liegt. Lediglich nahe am Entartungspunkt
(Wsignal = Widier) betragt die Impulsdauer meist nur noch ca. 50 fs.

Die komprimierten IR-Impulse werden mit den TH Impulsen tiberlagert (266 nm),
die nach der in Kapitel 2.4.2 beschriebenen Methode erzeugt werden. Gepumpt
wird dieser Aufbau mit 1,5mJ ohne dass diesmal der Durchmesser vor der Ver-
dreifachung durch ein Teleskop geandert wird. Entsprechend ist die Impulsenergie

der dritten Harmonischen geringer und betragt zwischen 130 und 165 pJ zum Zeit-

Ti:Saphir Laser
3mJ, 43 fs, 1kHz

[| <] \ Frequenzkonversion
I> \ BIBO OPA

VUV-Erzeugung Vi
= =)
SHG VT2

FROG FS2

Abbildung 7.2.: Experimenteller Aufbau zur Erzeugung abstimmbarer VUV Impul-
se. Die Details sind in der Bildunterschrift von Abbildung 5.2 aufgelistet. Gegeniiber
diesem Aufbau sind folgende Anderungen vorgenommen worden: ST1: Strahlteiler
R = 50%, BIBO OPA: parametrischer Verstarker (siehe Abbildung 7.1), L1: f=0,5m
Linse, FS1: f=0,5m dielektrischer Spiegel, FS2: f=1m Silberspiegel, SV: Spiegel zur
Strahlvereinigung, V1-V3: dielektrische Spiegel fiir VUV.
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punkt dieser Experimente. Dabei ist die Impulsdauer wieder etwa 100 fs.

TH und Signal Impulse werden getrennt voneinander mit einem Spiegel von 50 cm
Brennweite (FS1) bzw. einer antireflex-beschichteten BK7 Linse (L1) mit eben-
falls 50 cm Brennweite in die gasgefiillte Zelle (sieche Abbildung 5.3) fokussiert.
Die annihernd kollineare Uberlagerung erfolgt durch einen 1 mm diinnen, fiir TH
hochreflektierenden Spiegel, der im 45° Winkel im Strahlengang der IR Impulse
steht (Strahlvereiniger SV). Die beiden fokussierten Strahlen schlieBen wieder den
bekannten Winkel ¢ (siehe Gleichung 6.2) ein, der fiir die gegebenen Bedingungen
fir Phasenanpassung sorgt und in Kapitel 6.1 beschrieben wird. Da die Wellen-
lange des IR-Impulses nun eine andere ist, ist der Wellenzahlfehler Ak grofer und
der einzustellende Winkel ist ebenfalls grofier.

Die Gaszelle ist mit Argon befiillt bei einem Druck von typischerweise ca. 300 mbar.
Die beiden Strahlen sorgen wieder fiir die Erzeugung einer diinnen, wenige Zenti-
meter langen Plasmaséule, wobei Plasmabildung durch die Signal-Impulse alleine
nicht erkennbar ist. Grund hierfiir ist einerseits die nur geringe Intensitat der
Impulse und auflerdem die nun viel groflere Zahl an notwendigen Photonen zur
Ionisation (IP 4y40n, = 15,76 €V, somit n > 18). Im Nachfolgenden befinden sich
3 hochreflektierende Spiegel fiir VUV (V1-V3), von denen V1 eine Brennweite
von 50 cm besitzt, V2 von 1m und V3 ein 2mm diinner 45° Spiegel ist. Er dient
dazu, die VUV Impulse wieder kollinear mit dem Probeimpuls zu tiberlagern. Die-
ser wird kurz vor der Frequenzverdreifachung durch den Strahlteiler ST2 (R=8%)
vom Hauptstrahl abgeteilt und tiber eine Verzogerungsstrecke (VT2) geschickt.
Die Fokussierung des Probestrahls erfolgt tiber einen Silberspiegel (FS2) mit einer
Brennweite von 1m, sodass die Foki von VUV und IR wieder im TOF iiberlagert
sind. An das andere Ende des TOF ist wieder das VUV-Impulsenergiemessgerét
befestigt, der bewegliche Spiegel (MM) innerhalb der Gaszelle ermoglicht das Steu-
ern des Strahls in den Monochromator des VUV-Spektrometers (SM).

7.3. Fitprozedur fiir Kreuzkorrelationen

In den vorangegangenen Kapiteln wurde von einer nichtresonanten Ionisation der
Xenon Atome ausgegangen, weil die fraglichen Wellenldngen weit von jeglicher
Resonanz entfernt waren. Im Gegensatz dazu haben wir nun mit der abstimm-

baren Quelle die Moglichkeit, eine Resonanz in Xenon zu treffen: Der Zustand
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5p°(* P3)5)65%[3/2]; hat vom Grundzustand einen Abstand von 8,32 bzw. 8,44 eV,
was einer Wellenldnge von 149,1 nm bzw. 146,96 nm entspricht.

Da das Spektrum der VUV Impulse deutlich breiter als die Absorptionslinie ist,
stehen zur Ionisation der Xenon Atome nun zwei Kandle zur Verfiigung: Einmal
ist dies die gewohnte nichtresonante Mehrfarben-Mehrphotonen Anregung, bei der
ein VUV Photon und 3 Photonen der Fundamentalen zur lonisation des Xenon
fithren. Beim Durchfahren der Verzogerungsstrecke VT2 ergibt dies die aus Kapitel
2.3.1 bekannte Formel 2.26 fiir das Ionensignal, wenn man von einem gauf3férmigen
Intensitatsprofil von Anrege- und Abfrageimpuls ausgeht.

Der spektrale Bereich des VUV Impulses, der mit der Absorptionslinie iiberlagert,
fithrt zu einem anderen zeitlichen Verlauf des Ionensignals. Da die Lebensdauer
des Zustandes im Nanosekundenbereich liegt (sprich: es gilt Tvuv << Tzustand)s
kann man vom sogenannten kohdrenten Grenzfall der Anregung ausgehen. Nach
([HeS2010] Kap. 20.7.3) kann der zeitliche Verlauf der Anregung in diesem Fall als
proportional zum Betragsquadrat des Integrals iiber die Einhiillende des VUV Im-
pulses angenommen werden. Unter Benutzung der Substitution ¢ = ¢/7 kann die
zeitabhangige Zustandsdichte py,(t) des angeregten Zustandes berechnet werden
([HeS2010], Gl. 20.67):

2

= ;WTQQ% [erf (t/ (T\/i)) + 1]2 (7.2)

t/T ,
A0 A()

— 00

202
T4Q%

puy(t) =

Qg ist die Rabi-Frequenz, und A(¥) ist die Einhitillende des Laserimpulses. Un-
bedingt zu beachten ist, dass hier 7 nicht die Halbwertsbreite des Impulses ist,
sondern die 1/e Breite! Um die Halbwertsbreite zu berechnen, ist die Relation
Tewim = 7/v1In2 zu benutzen. erf(x) steht dabei fiir die GauBsche Fehlerfunktion

(engl.: error function ,erf"), die definiert ist als

erf(x) := \/2% /Oz e dt. (7.3)

Da die Abfrage der Zustandsdichte py(t) durch die Ionisation mit dem Abfrage-
impuls geschieht, ist diese Funktion auch proportional zum Ionensignal.
Das gemessene Ionensignal ist nun die Summe aus beiden Kanélen. Unter der An-

nahme, dass samtliche Impulse als gaufiférmig angenommen werden, ergibt sich
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die Fitfunktion des Ionensignals S(t) somit zu

S(t) = Ay - exp [—@_%)21 + A, - [erf <t_t0> —f—lr—i-yo (7.4)
272 V2r ’
wobei Ay und A, jeweils die Amplitude der Signale der einzelnen Kanéle darstellen
und to den Zeitpunkt der Uberlappung beider Impulse angibt (,zeitlicher Null-
punkt“). o ist ein konstantes Untergrundsignal, welches zum Beispiel durch die
[onisation mit nur einer Farbe hervorgerufen wird und nicht von der Verzogerung
t beider Impulse abhéngt. Aus dieser Breite 7 lédsst sich wieder durch die Formel
2.27 die Impulsdauer abschatzen. Hierbei ist der Faktor n stets gleich 3, da im
gesamten Abstimmbereich der VUV Impulse (8,1 - 8,55¢eV) die lonisationsenergie
nur durch mindestens 3 weitere Photonen der Fundamentalen iiberschritten wer-
den kann. Abbildung 7.3 zeigt beispielhaft das Ionensignal fiir eine solche Messung
(blaue Punkte). Die einzelnen Anteile von Gaufl- und Fehlerfunktion sind als griine

bzw. violette Linie dargestellt.
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Abbildung 7.3.: Beispiel der Fitprozedur fiir Kreuzkorrelationen von abstimmbarer
VUV Impulse mit der Fundamentalen bei 800 nm in Xenon. Die blauen Punkte zeigen
reale gemessene Werte, der Fit aus Summe von Stufen- und Gaufifunktion ist als rote
Linie dargestellt. Zur Veranschaulichung der Anteile beider Kurven sind die Fitkurven
von GauBfunktion (griin) und Stufenfunktion (violett) nochmals gesondert geplottet,
ebenso eine konstante Basislinie (schwarz).
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7.4. Vergleich der Abstimmbarkeit im IR und VUV

Der Abstimmbereich der Signalwellenlange des IR-OPA bestimmt die moglichen
erreichbaren VUV Wellenlédngen. Sie liegt prinzipiell fiir die Signalwellenléange zwi-
schen ~1100 nm und 1600 nm und fiir den Idler zwischen 1600 nm und ~3000 nm.
Dabei sind die obere und untere Grenze bestimmt durch die Absorptionsgrenze der
BIBO Kristalle bei etwa 3 pum. Wegen der Energieerhaltung ergibt sich somit fiir
die Wellenldnge des VUV Impulses geméafl wyyy = 2wrpa —wopa ein prinzipieller
Abstimmbereich von 151,7nm (8,2¢eV) bis hinab zu 139,5nm (8,9¢V). Es ergeben
sich mehrere prinzipielle Schwierigkeiten, die verhindern, dass der volle Abstimm-
bereich auch genutzt werden kann. Dies ist zum einen die prinzipielle Schwierig-
keit der Dispersionskontrolle von Impulsen im Infrarot. Der Dispersionsnullpunkt
(% = 0) der meisten Glaser liegt im nahen IR. Nach Gleichung 2.19 verschwindet
somit der Term zur negativen Dispersion des Kompressors und macht ihn nutzlos.
Das in den unseren Experimenten verwendete Glas SF11 hat den Dispersions-
nullpunkt bei 1,84 pm. Fir nahegelegene IR Wellenldngen (und dementsprechende
VUV Wellenléngen) ist somit keine Dispersionskontrolle vorhanden.

Eine andere Limitierung ist die begrenzte Bandbreite der benutzten dielektrischen
Spiegel: Wahrend die Hochreflektoren fiir den senkrechten Einfall noch vergleichs-
weise breitbandig sind (141 bis 159 nm), sind die Spiegel fiir 45 Grad nur von 144

bis 156 nm verwendbar. Wie in Kapitel 7.2 beschrieben wird dieser jedoch zur kol-
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Abbildung 7.4.: Reflexionsvermoégen der dielektrischen Spiegel fiir die abstimmbaren
VUV Spiegel, optimiert fiir einen Einfallswinkel von 0° (links) sowie 45° (rechts).
(Quelle: Layertec GmbH)



7.4. Vergleich der Abstimmbarkeit im IR und VUV 87

linearen Vereinigung von VUV und Fundamentaler bendtigt. Laut Angaben des
Herstellers verringert sich die verfigbare Bandbreite um weitere 10-20% (genauere
Angaben leider nicht bekannt) wenn Licht in p-Polarisation verwendet wird (elek-
trischer Feldvektor ist innerhalb der durch die Reflexion aufgespannten Ebene),
was die nutzbare Bandbreite somit noch mehr einschrankt. Zur Verdeutlichung
der verfiigharen Bandbreite sind in Abbildung 7.4 die Reflexionsbandbreiten der
Spiegel fiir unpolarisiertes Licht dargestellt.

Aus oben genannten Griinden wurde die Abstimmbarkeit lediglich mithilfe des
Signalbereichs des OPA (1100 bis 1600 nm) realisiert. Fur ausgewéhlte Mittenwel-
lenlangen des Signal Impulses wurde Vierwellenmischung mit der dritten Harmoni-
schen realisiert. Dazu wurden Kreuzkorrelationen zwischen VUV und dem 800 nm

Abfrageimpuls wieder mittels Zweifarbenionisation von Xenon gemessen (siche Ka-
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Abbildung 7.5.: Infrarot- und VUV Spektren der abstimmbaren Vierwellenmischung
zwischen 146 (blau) und 151nm (griin). Die dargestellten Farben der oberen Ab-
bildung entsprechen jeweils den Farben der unteren Abbildung und zeigen so, dass
sich die Wellenldngen von IR und VUV genau umgekehrt verhalten. Die erreichten
Impulsdauern sind ebenfalls in der Abbildung neben den entsprechenden Spektren
eingetragen.
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pitel 2.3.1). Um moglichst kurze VUV Impulse zu erzeugen, wurden Messreihen
durchgefiihrt in denen der Abstand der Prismen im Kompressor systematisch gean-
dert und anschlieffend wieder die Impulsdauer gemessen wurde. Dabei muss nach
jedem Verschieben der Prismen der zeitliche Nullpunkt zwischen dritter Harmoni-
scher und IR wiedergefunden werden. Abbildung 7.5 zeigt eine Ubersicht der IR
Spektren fiir welche die Impulsdauer optimiert wurde. Auflerdem sind die dazuge-
horigen VUV Spektren dargestellt zusammen mit der minimalen Impulsdauer die
erreicht wurde.

Die entsprechenden Kreuzkorrelationen sind in Abbildung 7.6 dargestellt. Sicht-
bar wird hier, dass die Spektren die mit der Absorptionslinie bei 149,6 nm tiberlap-
pen einen deutlichen Anteil einer Stufenfunktion in der Kreuzkorrelationsfunktion
haben (blau und rot), wahrend bei den anderen Wellenldngen ein Fit mit einer
einfachen Gauffunktion durchaus ausreichend gewesen wére, um die Impulsdauer
anzunahern. Ebenfalls dargestellt ist die jeweilige Breite der Kreuzkorrelation. Da
die Kreuzkorrelationen mit einem Teil der Fundamentalen durchgefithrt wurden,
deren Dauer ca. 43 fs zum Zeitpunkt der Experimente betrug, lasst sich wieder mit
Formel 2.27 die Impulsdauer abschéiitzen. In der Ubersicht der gemessenen Spek-
tren Abbildung 7.5 sind die kiirzesten Impulsdauern eingetragen und sie liegen je
nach Wellenlénge 19 und 43fs. Dabei ist die Begrenzung der Impulsdauer nicht
allein durch die verfiighare spektrale Breite gegeben. Stattdessen begrenzt Disper-
sion dritter Ordnung, die vom Prismenkompressor herriihrt, die kiirzestmdogliche
Impulsdauer. Besonders bei der in griin dargestellten Kreuzkorrelation (Zentral-
wellenldnge ca. 151 nm) treten Fehler in der Charakterisierung der Fundamentalen
deutlich hervor. Nutzt man zur Abschétzung eine Impulsdauer von 39 fs an Stel-
le von 43fs so wachst die VUV Impulsdauer auf 21 fs. Die Kreuzkorrelation mit
einem Impuls, welcher die gleiche Dauer wie der VUV Impuls hat, wére hier zu
bevorzugen.

Die in Abbildung 7.5 und Abbildung 7.6 blau gezeichnete Kurve hebt sich von den
anderen Kurven ab, da diese Messungen ohne einen Prismenkompressor im IR-

Strahl durchgefiithrt wurden. Bei Wellenléngen jenseits von 1,5 um ist der Einfluss
der Dispersion dritter Ordnung des Prismenglases schon vergleichbar oder hoher
als die negative Gruppengeschwindigkeitsdispersion, die durch die Kompressorgeo-
metrie selber verursacht wird. Gliicklicherweise konnten trotzdem vergleichsweise

kurze Impulse erzeugt werden, da der Dispersionsnullpunkt der verwendeten Ma-
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Abbildung 7.6.: Kreuzkorrelationen der abstimmbaren VUV-Impulse mit der Fun-
damentalen durch Ionisation von Xenon (farbige Kreise), wobei die Farbe der Kreu-
korrelation jeweils der Farbe des Spektrums in Abbildung 7.5 entspricht. Die Kur-
ven wurden mit der in Gleichung 7.4 angegebenen Funktion (rote Linie) gefittet, die
sich ergebende Halbwertsbreite ist in den Legenden angegeben. Die Impulsdauer des
Abfrage-Impulses betrigt ca. 43 fs.

terialen (BK7, CaFy) recht nahe liegt und die Streckung des IR Impulses nach dem
OPA deswegen verhéltnisméafig gering ist.

Der kiirzeste Impuls wurde bei der niedrigsten IR Wellenldnge von ca. 1100 nm
erreicht. Hier arbeitet der Prismenkompressor in einem sehr vorteilhaften Regime,
da die Dispersion dritter Ordnung des SF11 Glases ein Minimum erreicht und so-
mit nur Dispersion 2. Ordnung iibertragen wird.

Die erzeugte VUV-Impulsenergie lag im gesamten Abstimmbereich deutlich tiber

50nJ, bei etwa 149 nm Zentralwellenlénge wurden sogar iiber 100 nJ erzeugt. Die
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Abbildung 7.7.: Zusammenfassung der mit der abstimmbaren VUV Quelle erreich-
ten Impulsenergie in Abhéngigkeit der Zentralwellenldnge (schwarze Sterne). Die blau-
en Kreise bezeichnen die bei dem jeweiligen Experiment verfiigbare Impulsenergie der
dritten Harmonischen, die roten Kreise zeigen die Impulsenergie der IR Impulse.

hier auftretende hohere Impulsenergie trotz geringerer IR Impulsenergie erscheint
auBergewohnlich. Der Autor vermutet, dass das Strahlprofil der IR Impulse tiber
den Abstimmbereich verdnderlich ist und bei genau dieser Wellenlénge sein Opti-
mum hat.

Die erreichten Impulsenergien sind ausreichend fiir Anrege-Abfrage Experimente
an Molekiilclustern. Selbst der Vergleich mit den Impulsenergien bei der Erzeugung
der fiinften Harmonischen brauchen diese Zahlen nicht zu scheuen, sind doch die
Impulsenergien, die der OPA erzeugt, nur zwischen 12 pJ und 80 pJ, routineméfig
wurden zwischen 40 und 50 uJ vom OPA erzeugt. Da zum Pumpen des OPAs die
Halfte der zur Verfiigung stehenden Energie (3mJ) genutzt werden musste, stellt
dies eine sehr schlechte Konversionseffizienz dar, die der Preis fiir die vergleichs-

weise kurzen IR-Impulse ist.



8. Sub-20-fs VUV-Impulse durch

nichtlineare Impulskompression

In diesem Kapitel soll auf die Moglichkeit der Erzeugung sehr kurzer Femtose-
kunden VUV Impulse eingegangen werden. Dies wurde im Rahmen dieser Dis-
sertation durch die spektrale Verbreiterung der Fundamentalwellenlange mithilfe
von optischen Filamenten realisiert, welche die Erzeugung sehr kurzer Impulse im
sichtbaren bzw. nahen infraroten Spektralbereich ermoglichen. Diese breitbandi-
gen Fundamentalimpulse wurden mit den vergleichsweise langen, schmalbandigen
Impulsen der dritten Harmonischen unter Verwendung der nicht-kollinearen Vier-
wellenmischung gemischt und konnten in geeigneter Weise ultrakurze Impulse von

unter 20 fs am Ort der Impulscharakterisierung erreichen.

8.1. Phaseniibertrag bei der Vierwellenmischung

Die Arbeit mit ultrakurzen Impulsen bringt immer wieder die Problematik mit
sich, dass die Dispersion der transparenten Medien zur zeitlichen Streckung der Im-
pulse fithrt. Die Impulsdauer erreicht nur an einem gewissen Ort in der Ausbreitung
ihren kiirzesten Wert, weitere Ausbreitung fithrt unweigerlich zur Vergréflerung der
Impulsdauer. Die Materialdispersion nimmt enorme Ausmafle im VUV Bereich an.
Wiéhrend Magnesiumfluorid (MgF5) bei 800 nm nur eine GVD von 20 fs?/mm auf-
weist, betragt sie bei 160 nm schon 350 fs?>/mm. Ein bandbreitenbegrenzter VUV
Impuls von 10 fs Dauer wiirde durch nur 1 mm MgFy auf fast die zehnfache Dauer
gestreckt werden! Folglich wird auch das diinnste Fenster im VUV-Strahlengang zu
einer Verldngerung der Impulsdauer fithren. Die Kompensation mithilfe von Ele-
menten mit negativer GVD wie Prismen- oder Gitterkompressoren weist erhebliche

Probleme beziiglich Effizienz, Komplexitiat und Kompensation von Dispersion ho-
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herer Ordnung auf.

Der Prozess der Vierwellenmischung bietet jedoch die Méglichkeit, die GDD der er-
zeugten Impulse gezielt zu steuern. Hierzu betrachte man das elektrische Feld der
VUV-Strahlung, welches geschrieben werden kann als (Herleitung ist [ZFS2010]

entnommen):

Fowo(w) o i / ' dw” Byt () Brpg (") Bl (0 + 0" — ) (8.1)

—i / dSY Bouc (V) Bip (Q — w) (8.2)

wobei w'+w” = Q' und Egug(w) = B2y (w) ist. Die zweite Zeile ist identisch mit der
Betrachtung von Phasentibertrag in Dreiwellenmischung, wie es zum Beispiel bei
optisch parametrischen Verstarkern der Fall ist. Die Losung dieses Integrals ist nur
auf numerischem Wege moglich. Man mag aber den Fall betrachten (zum Beispiel
wie in [ZFS2010] geschehen), dass die Bandbreite der TH bedeutend kleiner ist als
die Bandbreite der Fundamentalen Awry < Awpp. In diesem Fall kann das Spek-
trum der dritten Harmonischen als Delta-Funktion (Erg(w) = Erpod(w — 2wrh))
angenahert werden und das Spektrum der erzeugten VUV Impulse vereinfacht sich
ALk

Eyuv(w) < iEBsucFop(2wrn — w) . (8.3)

Fiir die spektrale Phase des VUV Impulses fSyyv(w) ergibt sich in diesem Fall die

vereinfachte Form

Bvuv (2wt — w) = —Prr(wrr) + Bpp(wrr) (W — wewwm)

1
~ 5 e (wrp) (w — wpwm)® + gﬁg%ww)(w —wpwm)® — ..., (8.4)

wobei wpwy = 2wty — wrr gilt. Die GVD der Fundamentalen S geht also mit
negativem Vorzeichen in die Phase des VUV Impulses fyyy ein! Somit kann auf
einfache Weise negativer Chirp des VUV Impulses erzeugt werden, in dem zum
Beispiel Materialdispersion in den Strahlengang der Fundamentalen eingebracht
wird. Die Dispersion dritter Ordnung (TOD) und alle anderen ungerade Terme
haben jedoch wiederum ein positives Vorzeichen.

In Abbildung 8.1 ist die Vierwellenmischung mit gechirpter Fundamentaler sche-
matisch dargestellt: Der linke Graph verdeutlicht die Energieerhaltung des Pro-
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Abbildung 8.1.: Vierwellenmischung mit gechirpten Impulsen. Der linke Graph ver-
deutlicht die Energieerhaltung des Prozesses und die Entstehung der breitbandigen
VUV Impulse. Die Kurven auf der rechten Seite symbolisieren das zeitliche Intensitéts-
profil der Impulse, wobei die Fundamentale (oben) einen Up-Chirp oder Down-Chirp
aufweist, die dritte Harmonische (Mitte) jedoch schmalbandig und bandbreitenbe-
grenzt ist. Als Folge der Wechselwirkung entsteht der VUV Impuls (untere Kurve),
welcher einen, der Fundamentalen entgegengesetzten Chirp aufweist

3w

zesses. Die Energie der Pumpphotonen 3w bleibt zeitlich konstant wéahrend die
Fundamentale w eine Vielzahl von verschiedenen Frequenzen umfasst und sich bei
gechirpten Impulsen auch mit der Zeit andert. Dieser Chirp zeigt sich in umge-
kehrter Richtung im VUV Impuls.

Die oben beschriebene Vereinfachung soll bei den weiteren Berechnungen in die-
sem Kapitel jedoch nicht genutzt werden. Sie dient nur dem Verstiandnis des Sach-
verhaltes. Stattdessen wird Formel 8.1 in den Zeitraum transformierrt, was die
Betrachtungen (und die numerische Vorgehensweise) erleichtert. Unter der An-
nahme, dass die Impulsdauer deutlich ldnger ist als die Oszillation der Tragerfre-
quenz (SVEA) gentigt die Betrachtung der Einhiillenden und der zeitlichen Phase
A(t) = |A®#)] - €®. Nimmt man an, dass die Bandbreite der Phasenanpassung

grof} genug ist um ignoriert werden zu koénnen, so ergibt sich:

F [AVU\/(W)} X AVUv(t) X A?I‘H(t) . AFF(t)* X

Die Faltung wurde in ein einfaches Produkt zweier Funktionen iiberfiihrt, das leicht
auszufithren ist. Unter Verwendung der Taylor-Entwicklung der spektralen Phase

(siehe Gleichung 2.10) lasst sich der rechte Term nutzen, unter Kenntnis der GDD
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der erzeugenden Impulse die effektive GDD der VUV Impulse berechnen. Das
Vorgehen ist wie folgt: Aus den gemessenen Spektren von FF und TH, die propor-
tional zu |Epp(w)[* und |Erg(w)|? sind, wird |Epp(w)| und |Erg(w)| bestimmt.
Frp(w) wird mit einem definierten Phasenterm exp(i/3(w)) multipliziert, der einer
eingebrachten Materialdispersion entspricht. AnschlieBend werden die Felder in
den Zeitraum fourier-transformiert. Wie oben schon erwahnt wurde, ist die Vier-
wellenmischung eine Multiplikation des Quadrats der dritten Harmonischen mit
der Komplex-Konjugierten der Fundamentalen. Der nun errechnete VUV Impuls
Ayuv(t) kann durch eine Riicktranformation in den Frequenzraum genutzt werden
um das Spektrum des Impulses Ayyv(w) zu errechnen.

Breitet sich der VUV Impuls nach seiner Erzeugung in einem dispersiven, nicht
absorbierenden Medium aus, so bewirkt dies eine Anderung der spektralen Phase
um Pyedium(w)z. Die spektrale Einhiillende |A(w)| jedoch bleibt konstant. Unter
Benutzung der Gleichung 2.7 kann diese Dispersion und die sich dadurch ergebende
2

Anderung des zeitlichen Intensititsprofils |Aou;(¢)]? errechnet werden.

Aout (t) =F {AVUV(M> : eiﬁMedium(w)z} (86)

Da davon auszugehen ist, dass man es nicht immer mit bandbreitenbegrenzten Im-
pulsen zu tun hat, stellt sich unweigerlich die Frage, wie sich Spektrum und Phase
der VUV Impulse bei gechirpten Vierwellenmischung andern. Deswegen wurde nu-
merisch das Spektrum des VUV Impulses fiir verschiedene Impulsparameter der

Fundamentalen und dritten Harmonischen berechnet.

8.2. Vierwellenmischung mit schmalbandiger TH

Wie weiter unten nochmals erwahnt wird, ist die allgemeine experimentelle Situa-
tion, dass die Bandbreite der verwendeten dritten Harmonischen wegen der grofien
GVM in BBO nur gering ist, wahrend die Bandbreite der Fundamentalen durch
Filamentierung stark verbreitert ist, also Awryg < Awpp. Wir gehen im Falle der
dritten Harmonischen von einer Fouriergrenze von 65 fs aus, was einer Bandbrei-
te von 6,8 THz entspricht. Die Bandbreite der Fundamentalen sei ausreichend fiir
eine Impulsdauer von 10fs (44 THz). Abbildung 8.2 zeigt das VUV Spektrum fur
die drei Situationen des Chirps der Eingangsimpulse. Wahrend die Streckung der
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Abbildung 8.2.: Einfluss des Chirps auf die Bandbreite des VUV Spektrums. Die
blaue, unterbrochene Linie zeigt das VUV Spektrum im Falle fourier-limitierter Im-
pulse von 65 bzw. 10fs Dauer. Die griine Kurve zeigt das Spektrum im Falle einer
von 65 auf 80 fs gestreckten Impulsdauer (1000 fs?). Die rote Linie ist das Spektrum
im Falle eines von 10 auf 55 fs gestreckten FF Impulses (200 fs?).

schmalbandigen dritten Harmonischen um 1000 fs*> (dies entspricht einer Vergro-
Berung der Impulsdauer von 65 fs auf 80fs) zu einer unmerklichen Anderung der
Bandbreite fithrt (griine Kurve), bewirkt eine deutlich kleinere GVD der Funda-
mentalen von 200 fs? (VergroBerung der Impulsdauer von 10 fs auf 55 fs) eine starke
Verringerung der Bandbreite (rote Kurve). Die Verringerung der Bandbreite von
ungefihr 4nm auf nur noch 2,6 nm bewirkt die Vergroflerung der Fouriergrenze
von 10 auf 14,5fs. Anschaulich betrachtet wird dies sofort klar, ist doch nun der
Uberlapp der vielen Frequenzen der Fundamentalen mit der groften Leistung des
TH Impulses bei diesem groflen Chirp nicht mehr gewahrleistet. Diese Situation
ist schematisch in Abbildung 8.3 dargestellt. Der (in dieser Abbildung stark tiber-
triebene) Chirp der Fundamentalen bewirkt eine Selektion eines geringeren Spek-
tralbereichs weil die vollstandige zeitliche Uberlappung der Impulse nicht mehr
gegeben ist. Die Konversion der d&ufleren Teile des Spektrums ist nun geringer, was
zur beobachteten Verringerung der Bandbreite fiihrt.

Man kann die Anderung des Spektrums auch dazu nutzen, gezielt eine Moglichkeit
der Wellenldngenabstimmbarkeit einzufithren. In Abbildung 8.3 ist diese Situation
schematisch dargestellt: der breitbandige Impuls der Fundamentalen wird gegen
den Impuls der dritten Harmonischen verzogert. Dabei wird die Streckung der Fun-

damentalen aus Griinden der Anschaulichkeit iibertrieben dargestellt. Andert sich
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Abbildung 8.3.: Schema zur Abstimmbarkeit der Vierwellenmischung. Ein durch
Dispersion verbreiterter Impuls der Fundamentalen w wird mit dem schmalbandigen
Impuls der dritten Harmonischen gemischt. Der entstehende VUV Impuls hat eine nun
verringerte Bandbreite. Das Vorzeichen des Chirps ist noch immer entgegengesetzt
dem der Fundamentalen.

die Verzogerung der beiden Impulse, so ist der Uberlapp der dritten Harmonischen
nur mit einem Teil des Spektrums der Fundamentalen gewahrleistet. Da nur die
Frequenzen an der Vierwellenmischung teilnehmen, die sich tiberlappen, findet so
eine Auswahl statt. Es ist auch gleich ersichtlich, dass beim Durchstimmen die In-
tensitat des VUV Impulses reduziert wird, wenn man sich von der Mittenfrequenz
entfernt.

In Abbildung 8.2 wurde der zeitliche Unterschied der beiden Impulse Null ge-
setzt, was einer maximalen Effizienz der VUV-Erzeugung entspricht. Verzogert
man die beiden Eingangsimpulse geeignet gegeneinander, so kann - mit einer ge-
wissen Verringerung der Konversionseffizienz der erzeugten VUV Strahlung - die
Zentralwellenlénge verandert werden.

In Abbildung 8.4 sind verschiedene VUV Spektren gezeigt, die jeweils durch die
Mischung des oben genannten schmalbandigen TH Impulses mit dem um -200 fs?
gestreckten Fundamentalimpuls entstanden sind. Der einzige Parameter, der von
Spektrum zu Spektrum gedndert wurde, ist die Verzogerung zwischen den beiden
Impulsen. Beschriankt man sich auf eine Verringerung der VUV Impuls-Energie bis
zu auf 25% der maximalen Energie, so bedeutet dies einen Abstimmbereich von
ca. 4nm oder etwa 0.2 eV. Geniigen nur 10% der Maximalleistung, so ist in diesem
Falle ein Abstimmbereich von 5nm oder 0.25eV moglich (nicht in Abbildung 8.4
dargestellt).
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Abbildung 8.4.: Abstimmung der Wellenldnge mittels Verzégerung der beiden Im-
pulse. Wihrend die Fundamentale stets mit -200fs? gestreckt ist, bleibt die dritte
Harmonische bandbreitenbegrenzt. Der einzige freie Parameter ist die Verzdgerung
der beiden Impulse zueinander. Die rote Kurve stellt das Spektrum bei vollstadndiger
Uberlagerung beider Impulse dar, die griine Kurve zeigt das rot-verschobene Spektrum
durch die Wechselwirkung mit der hochfrequenten Komponente der Fundamentalen.
Die blaue Kurve zeigt den umgekehrten Fall der Wechselwirkung der dritten Harmo-
nischen mit dem niederfrequenten Anteil der breitbandigen Fundamentalen. Wahrend
Abbildung (b) die Relation der VUV Leistungen relativ zur Null-Verzégerung wieder-
gibt, sind alle Spektren in Abbildung (a) auf Maximum normiert und illustrieren so
besser den Bereich der Abstimmbarkeit.

8.3. Impulskompression durch Filamentierung

Zur Erzeugung von Impulsen mit nur wenigen Zyklen im VUV Bereich sind meh-
rere Grundvoraussetzungen notig. Zum einen ist dies die notwendige Bandbreite
mindestens eines der erzeugenden Impulse. Zum anderen ist die Komprimierbar-
keit oder genauer gesagt: die Kontrolle iiber die Dispersion eines der Impulse, von
entscheidender Bedeutung.

Die Bandbreite der direkt aus dem Verstarker emittierten Impulse liegt bei nur
etwa 25 bis 35 nm. Zur Erzeugung breitbandiger Impulse haben sich mehrere Mog-
lichkeiten etabliert. Zum einen finden nicht-kollineare optisch parametrische Ver-
starker (NOPA) Verwendung [WPR1997]. Diese werden entweder mit der zwei-
ten Harmonischen des Titan:Saphir Lasers (400nm) oder mit der zweiten Har-

monischen eines Neodym- oder Ytterbium-basierten Lasers (ca. 532 oder 515 nm)
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gepumpt, welche Impulse im sichtbaren (gepumpt mit Titan:Saphir Laser) bzw.
nahen Infrarot (gepumpt mit Ytterbium/Neodym-dotierten Lasern) erzeugen. Auf
diese Weise konnten beispielsweise Impulse mit bis zu 300 wJ Impulsenergie und
unter 30 fs Impulsdauer durch Verwendung eines Titan-Saphir Lasers erzeugt wer-
den [TZM2006]. Mithilfe spezieller Pumplaser sind aber auch schon Impulse von
2,7mJ Impulsenergie und 5,5 fs Impulsdauer gezeigt worden [ATK2008].
Ytterbium-dotiere Laser werden meist entweder bei sehr hohen Repetitionsraten
[HDR2011] oder relativ niedrigen mit hoher Spitzenleistung [WZW2006] verwen-
det. Nachteil parametrischer Verstarker mit ultrakurzen Impulsen ist meist ihre
relativ schlechte Konversionseffizienz vom Pumpimpuls zum verfiigharen Femtose-
kundenimpuls sowie besonders hohe Anforderungen an Impulsdauer und Synchro-
nisation des Pumplasers.

Eine weitere Methode der spektralen Verbreiterung besteht darin, die vergleichs-
weise schmalbandigen Impulse des Verstéirkers in einen mit (Edel)-gas gefiillten
Hohlwellenleiter zu fokussieren, der eine Lange im Bereich zwischen 50 cm und 2 m
hat. Die gefithrte Ausbreitung in einem kleinen Querschnitt (iiblicherweise einige
hundert pm) und die dadurch bedingte hohe Intensitét, sorgen fiir die Erzeugung
neuer Frequenzkomponenten durch Selbstphasenmodulation (SPM). Dabei wer-
den an der Vorderflanke des Impulses neue niederfrequente Komponenten erzeugt,
wahrend sich an der Riickflanke die hochfrequenten Komponenten ausbilden. Nach
Austritt des Impulses aus dem Wellenleiter wird der entstandene Impuls meist
mit gechirpten Spiegeln, manchmal auch mit einem Prismenkompressor [NSS1996]
oder einer Kombination von beidem komprimiert [NDS1997]. Gezeigt wurde aber
auch schon die Nutzung adaptiver Methoden [SBK2003]. Letzteres Zitat beinhaltet
auch die Nutzung zweier solcher Hohlwellenleiter zur weiteren Verbreiterung des
Spektrums. Die bisher kiirzesten Impulse, die durch diese Methode erzeugt werden
konnten, hatten eine Dauer von 3,3 fs [GSH2008|. Die Schwierigkeit der Nutzung
von Hohlwellenleitern besteht einerseits in der limitierten Impulsenergie, die ohne
Zerstorung des Wellenleiters eingekoppelt werden kann. Hier wurde in jiingerer
Zeit jedoch die Nutzung von Impulsen mit bis zu 5 mJ gezeigt [PLN2009]. AuBer-
dem ist die Richtungsstabilitat des Laserstrahls entscheidend um die Zerstérung
des Wellenleiters zu vermeiden.

Die dritte tibliche Methode besteht darin, den Impuls direkt in eine mit Edelgas

gefiillte Zelle zu fokussieren. Die hohe Intensitét fithrt zur Selbstfokussierung des
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Impulses und dem Kollaps des Strahls. Ist die Intensitdt hoch genug um das Gas
zu ionisieren, so wirkt die Verringerung des Brechungsindexes, bedingt durch die
freien Elektronen, dem Kollaps entgegen und es kommt zu der Ausbildung eines
Gleichgewichts. Als Folge davon entsteht ein Filament, dessen Lénge die Ray-
leighlange um ein Vielfaches iibersteigen kann.

Die Entdeckung dieser Selbstkanalisierung von intensiven Femtosekunden Impul-
sen in gasformigen Medien Mitte der 90er Jahre [BKL1995] fithrte dann zur Erzeu-
gung von Impulsen mit wenigen Zyklen ("few-cycle pulse', FCP) durch Hauri et al.
[HKH2004]. Hier wurden die Impulse mittels Filamentierung spektral verbreitert
und anschlieBend durch gechirpte Spiegel komprimiert. Es wurde von Stibenz et
al. [SZS2006] gezeigt, dass durch Filamentierung aber auch eine Selbstkompression
der Impulse moglich sein kann.

Der Vorteil der Filamentierung liegt im einfachen experimentellen Aufbau. Das
Fehlen eines Hohlwellenleiters verringert die Anforderungen an die Richtungssta-
bilitdt. Gleichzeitig ist die Energieeffizienz der Methode recht hoch: 50% und mehr
der eingesetzten Impulsenergie stehen als kurzer Impuls zur Verfiigung. Charak-
teristisch ist die in den Spektren zu beobachtende Blauverschiebung der Mitten-
wellenldnge, die aus der Anwesenheit freier Elektronen herrtiihrt. Oft wird eine
ySchulter im kurzwelligen Teil des Spektrums erzeugt, die sich bis in den ultra-
violetten Bereich erstrecken kann [Zha2009]. Die kiirzeste Impulsdauer, die bisher
gezeigt werden konnte, liegt bei 4,9fs [ZGS2007]. In letztgenannter Publikation
fand auch eine eingehende Untersuchung der Impulsdauer in Abhéngigkeit der
Position innerhalb des Strahlquerschnittes statt. Das zeitliche Intensitatsprofil ist
keineswegs konstant tiber den Strahlquerschnitt hin gesehen, sondern gestattet
lediglich im zentralen Teil des Querschnittes die Erzeugung von Impulsen kiirzes-
ter Dauer. Am Rande des Strahls wird héufig die Ausbildung von ausgepréigten
vorweg- oder nachlaufenden Impulsen beobachtet (siehe die informative Abbildung
2 in [Z2GS2007]).

Wie im spateren Kapitel 8.5 noch beschrieben wird, wurde letztere Methode zur
spektralen Verbreiterung genutzt. Abbildung 8.5 zeigt den Vergleich von Spektren
des zur Vierwellenmischung genutzten Laserimpulses jeweils vor und nach Fila-
mentierung. Deutlich zu erkennen ist die Blauverschiebung des Spektrums und die
Ausbildung der breiten Schulter bis in den sichtbaren Bereich hinein. Wird dieses

Spektrum, unter der Annahme konstanter spektraler Phase, fouriertransformiert,
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Abbildung 8.5.: Spektren der Fundamentalen vor und nach der Filamentierung
in linearer und logarithmischer Skalierung. Die schwarze Kurve zeigt das gemesse-
ne Spektrum des Impulses unmittelbar nach dem Titan-Saphir Verstarker, die rote
Kurve nach der Fokussierung in eine mit 1,1 bar Argon gefiillte Gaszelle mittels eines
sphérischen Spiegels von 1 m Brennweite. Deutlich zu erkennen, speziell in der loga-
rithmischen Darstellung, ist die Ausbildung der Schulter auf der kurzwelligen Seite.
Das Signal in der schwarzen Kurve bei etwa 550 nm riihrt von der Umgebungsbeleuch-
tung des Labors. Die Fouriertransformation dieses Spektrums bei konstanter Phase
zeigt eine kiirzestmogliche Impulsdauer von 8,9 fs

ergibt sich eine kiirzest mogliche Impulsdauer von 8,9 fs.

8.4. Phasenanpassungsbandbreite

Da der Phasenanpassungswinkel ¢ zwischen Fundamentaler und dritter Harmoni-
scher, wie aus Gleichung 6.1 ersichtlich, wellenlangenabhéngig ist, muss bei Nut-
zung besonders breitbandiger Impulse auf die mogliche anpassbare Bandbreite ge-
achtet werden. In Gleichung 6.4 ist die Phasenanpassung durch die sinc-Funktion
am Ende gegeben. Man spricht von Phasenanpassung, wenn der Phasenfehler
|Ak| - L < 2r ist. Dabei ist Ak der Fehler der Wellenzahlen und L die Wech-

selwirkungslange. Fiir den Fall der Vierwellenmischung gilt:

AE == lggw -+ ng - ];w - Eg,w (87)
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Abbildung 8.6.: Oben: Phasenangepasste nicht-kollineare Vierwellenmischung.
Unten: Allgemeiner Fall der nicht-kollinearen Vierwellenmischung mit nicht-
verschwindendem Wellenzahlfehler Ak.

Somit ergeben sich fiir jeden Satz von k-Vektoren (];;gw,]gw,]gg’)w) unterschiedliche
Winkel von 6 und ¢, die zur Phasenanpassung moglich sind.

Im Experiment stellt der Winkel ¢ eine Konstante dar, da die beiden Strahlen idea-
lerweise keine Winkeldispersion aufweisen. Daraus folgt, dass nur fiir eine einzige
VUV-Wellenldnge der Phasenanpassungswinkel getroffen werden kann und fir die
anderen im Allgemeinen Ak # 0 ist, siehe hierzu Abbildung 8.6.

Der Wellenzahlfehler lasst sich nun durch Vergleich der Lange der k-Vektoren fiir

VUV 755&; und der Summe der erzeugenden Vektoren /Zw und ];gw errechnen.
|Al;| = ‘|E3W+E3w_lgw| - |E5w|‘ (88)

Im Falle der in dieser Arbeit durchgefithrten Experimente, ist die Bandbreite der
dritten Harmonischen gering und somit kann k3. als eine Konstante angenommen
werden. Wie in Kapitel 8.3 erwahnt, haben wir es jedoch mit einer durch SPM ver-
breiterten Fundamentalen zu tun. Der Wellenzahlfehler kann nun leicht berechnet
werden. Abbildung 8.7 zeigt den Wellenzahlfehler, berechnet fiir verschiedene Gas-
driicke zwischen 50 mbar und 1000 mbar in Argon unter der Annahme, dass der
Phasenanpassungswinkel ¢ stets fiir eine Wellenlange von 800 nm gewéhlt wurde.

Es ist zu erkennen, dass bei steigendem Gasdruck der Wellenzahlfehler stéirker an-



102 8. Sub-20-fs VUV-Impulse durch nichtlineare Impulskompression

3 I I I | | I
- 50 mbar

2r — 100 mbar [
£ 300 mbar
c 1} i
~ = 1000 mbar
T () pr— |
X
<

_1 | n

0.6 0.7 0.8 0.9 1.0 1.1 1.2
Wellenlange / pm

Abbildung 8.7.: Wellenzahlfehler Ak fiir die nicht-kollineare Vierwellenmischung
schmalbandiger dritter Harmonischer mit einer breitbandigen Fundamentalen bei ver-
schiedenen Phasenanpassungsdriicken.

wachst je mehr man sich von der Mittenwellenldnge von 800 nm entfernt.

Wie weiter oben schon besprochen wurde, ist das Produkt aus Wellenzahlfeh-
ler und Wechselwirkungslange fiir die Phasenanpassung wichtig. Die Wechselwir-
kungsliange errechnet sich zu L ~ 2w/ sin(¢) (vgl. Kapitel 6.4) und nimmt mit
steigendem Winkel ¢ und somit steigendem Gasdruck stetig ab. Dabei ist die Gro-
Be 2w, die Breite der Fokusregion.

Fiir die im Experiment verwendeten Fokussierbedingungen ist 2wy ~ 130pm. Nun
kann der Phasenfehler Ak L leicht berechnet werden. In Abbildung 8.8 ist er fiir ver-
schiedene Argondriicke (und somit nach Gleichung 6.1 der Wechselwirkungswinkel
¢) aufgetragen. Die gelbe Fliche stellt dabei den Bereich AkL < 27 dar. Wie zu
erkennen ist, verringert sich bei einem hohen Gasdruck die verfiighare Bandbrei-
te betrachtlich: bei einem Argondruck von 1 bar ist nur noch eine Bandbreite der
Fundamentalen von ca. 80 nm gegeben. Es ist zu beachten, dass die nutzbare Halb-
wertsbreite (FWHM) viel geringer sein muss. Man geht etwa von der Hélfte bzw.
nur einem Drittel des Wertes fiir die FWHM eines gauiférmigen Impulses aus. Soll
eine Vierwellenmischung mit einem 10 fs Impuls der Fundamentalen (etwa. 100 nm
Halbwertsbreite) so ist ein Gasdruck von 300 bis 350 mbar eine obere Schranke
fiir den verwendbaren Gasdruck. Wie anhand der Abbildung 6.9 zur Effizienz der
Vierwellenmischung in Abhéngigkeit des Gasdrucks gezeigt wurde, ist auch hier

schon von einem Optimum des Drucks auszugehen. Eine weitere Erhohung des
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Abbildung 8.8.: Phasenfehler AkL bei nicht-kollinearer Wechselwirkung in Argon,
phasenangepasst fir 800 nm und 266,6 nm. Die Fundamentale ist breitbandig und der
Phasenfehler ist in deren Abhéngigkeit aufgetragen. Der schwarz schraffierte Bereich
ist < 27 und somit noch phasenangepasst.

Drucks fiihrt zu keiner gesteigerten Effizienz, da die Wechselwirkungslénge L wie-
derum geringer wird. Sind noch groflere Bandbreiten gefordert, so muss der Druck

weiter reduziert und gegebenenfalls auf Effizienz verzichtet werden.

8.5. Beschreibung des experimentellen Aufbaus

Zur experimentellen Uberpriifung der oben genannten Berechnungen wurde der aus
Kapitel 5 und 6 bekannte Aufbau modifiziert und um eine weitere Gaszelle zur Ge-
nerierung eines Weifllichtfilamentes erweitert. Diese ist mit Argon bei einem Druck
von 1,1 bar befiillt. Durch den Strahlteiler ST1 wird der Strahl des Ti:Saphir Lasers
in zwei gleiche Teile aufgespalten. Mit der einen Halfte werden wieder Impulse der
dritten Harmonischen (siehe Kapitel 2.4.2) erzeugt, die etwa 200 wJ Impulsener-
gie tragen und eine Lénge von ca. 90-100 fs aufweisen. Die zweite Hélfte wird mit
einem R=2m gekriimmten Spiegel in die Gaszelle fokussiert und erzeugt dort ein
etwa 20 cm langes Filament. Analog der Arbeit von Zhavoronkov [Zha2009] wird
mit einer Blende die spektrale Verbreiterung und die Qualitat des Strahlprofils
nach dem Filament gesteuert. Bei zu niedriger fokussierter Impulsenergie ist die
spektrale Verbreiterung zu gering, bei zu hoher kommt es zur Entstehung mehrerer

Filamente in der Gaszelle, was das Strahlprofil deutlich verschlechtert. Optimale
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Bedingungen beziiglich Strahlqualitdt und spektraler Verbreiterung wurden bei ei-
ner Blendenoffnung gefunden, die etwa 60% der Impulsenergie noch transmittiert.
Durch die Filamentierung ist es moglich, die spektrale Halbwertsbreite auf tiber
100 nm zu erhohen (sieche Abbildung 8.5), was einer fourierlimitierten Impulsdauer
von 8,9 fs entspréiche. Die dielektrischen gechirpten Spiegel (CS1), die pro Reflexion
eine GVD von —50fs? erzeugen, ermdéglichen es die Impulse mit sechs Reflexionen
auf etwa 13 fs zu komprimieren. Die Anzahl der Reflexionen wurde jedoch auf insge-
samt acht erhoht, um die Dispersion im Abfragestrahl der Impulscharakterisierung
zu kompensieren. Dieser lauft nach der Reflexion von Strahlteiler ST2 (4% Refle-
xion) durch eine Verzogerungsstrecke um dann durch ein separates Fenster in die
Vakuumkammer eingeleitet zu werden. Dort wird er per Transmission durch einen
2mm dinnen dielektrischen Spiegel, der hochreflektierend fiir den VUV Impuls
ist, wieder mit diesem kollinear vereint und in das Flugzeitmassenspektrometer
(TOF) fokussiert. Der transmittierte Anteil von ST2 ist nahezu fourierlimitiert,
da die Materialdispersion des Strahlteilers etwa der Dispersion des VUV Spie-

gels entspricht. Jedoch ist es, wie in Kapitel 8.1 beschrieben, notwendig, dass die

Ti:Saphir Laser
3mJ, 40 fs, 1kHz

Filament

-\

VUV-Erzeugung /M
4% o _y W
2 1 Ccs2 \ j
VT1 1 FS2

Chirp Kompensation
P Fomp FROG NS | VT2 ﬁss

Abbildung 8.9.: Schema des experimentellen Aufbaus zur Erzeugung von sub-20-
fs VUV Impulsen. Die Erklarungen zu den Bauteilen sind der Bildunterschrift von
Abbildung 5.2 zu entnehmen. Die verdnderten Bauteile sind: ST2: Strahlteiler mit
R = 3%, CS1: ein Paar gechirpte Spiegel, CS2: ein Paar gechirpte Spiegel zur Kom-
pensation der Glaskeile, FS1: f=0,75 m Fokussierspiegel, FS2: f=0,5m dielektrischer
Fokussierspiegel, FS3: f=1m Fokussierspiegel.
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Impulse positiv gechirpt sind um Materialdispersion im VUV Strahlengang aus-
zugleichen. Aus diesem Grund sind zwei Glaskeile (CC - chirp compensation) in
den Strahlengang der Fundamentalen eingebracht, die zur Feineinstellung der Di-
spersion dienen. Die beiden Glaskeile (minimale Dicke an der Spitze: 3 mm) sorgen
jedoch selbst bei minimalem Einschub fiir eine Dispersion, welche durch die op-
tischen Komponenten im VUV Strahlengang nicht kompensiert werden kann und
somit zur Erzeugung von zu viel negativem Chirp des VUV Impulses fithren. Dies
kann prinzipiell durch ein dickeres MgFs-Fenster zwischen der Erzeugungskam-
mer und dem TOF kompensiert werden. Jedoch standen Fenster grofierer Dicke
zum Zeitpunkt des Experiments nicht zur Verfiigung. Aus diesem Grunde wurden
zwei weitere gechirpte Spiegel (CS2) in den Strahlengang der Fundamentalen ein-
gebracht, die pro Reflexion etwa —40fs?> GVD erzeugen. Je nach experimenteller

Situation wurden zwei bis sechs Reflexionen auf diesen Spiegeln verwendet.

8.6. Kompression und Charakterisierung der VUV-
und Abfrage-Impulse

In diesem Kapitel soll der Vergleich zwischen den Uberlegungen aus Kapitel 8.1
und den experimentellen Ergebnissen hergestellt werden. Dazu wurden samtliche

Parameter konstant gelassen, lediglich der Einschub der Glaskeile (CC) aus Quarz-
glas mit einem Steigungswinkel von 15° wurde gedndert und dabei die Impulsdauer
von VUV (durch Kreuzkorrelation) und Fundamentaler (durch SHG-FROG) ge-
messen. Da im Strahlengang nach Erzeugung des VUV Impulses weitere Dispersion
in Form von Gas (ca. 0,8 m Argon bei etwa 350 mbar) und einem Fenster (0,2 mm
MgFs-Fenster zur Separation von Erzeugung und Charakterisierung) befindet, ist
davon auszugehen, dass optimale Kompression des Fundamentalen nicht zum kiir-
zest moglichen VUV Impuls fithrt, sondern nach Kapitel 8.1 ein positiver Chirp
der Fundamentalen die Dispersion von Gas und Fenster ausgleicht.

Die zeitliche und spektrale Charakterisierung erfolgte wieder analog zu den vor-
herigen Experimenten (siehe Kapitel 2.3.1): Als Referenzimpuls diente ein Teil des
spektral verbreiterten Fundamentalimpulses nach dem Filament. Wie im Kapitel
8.5 schon erwahnt, wurde die Dispersion nach dem Filament durch die gechirp-
ten Spiegel iberkompensiert. Dies hatte den Zweck, den Probeimpuls am Punkt

der Messung so kurz wie moglich zu halten. Der Probeimpuls wurde, wie in Abb
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Abbildung 8.10.: Gemessenes (a) und rekonstruiertes (b) SHG-FROG Spektro-
gramm des Abfrage Impulses der Kreuzkorrelation. Der FROG-Fehler der Rekon-
struktion betragt eprog = 0,011 fir ein Feld der Grofle 128x128.

8.9 gezeigt, mit dem VUV Impuls kollinear tiberlagert indem der Probeimpuls
durch einen 2mm diinnen dielektrischen VUV Spiegel (V3) gesendet wurde, des-
sen Dispersion der Uberkompensation durch die gechirpten Spiegel nach dem Fi-
lament entspricht. Dieser Abfrageimpuls wurde mithilfe der frequenzaufgelosten
Autokorrelation zweiter Ordnung (SHG-FROG) gemessen. Abbildung 8.10 zeigt
das gemessene FROG Spektrogramm dieses Impulses sowie das durch den FROG-
Algorithmus rekonstruierte Spektrogramm. Zwischen beiden ist eine gute Uberein-
stimmung zu erkennen, was sich auch durch den ,FROG-Fehler* eproq = 0,011

[TrK1993] widerspiegelt.

Die errechnete zeitliche und spektrale Information ist in Abbildung 8.11 darge-
stellt. Wie der Verlauf der spektralen Phase in Abbildung 8.11 (a) andeutet, so
ist der Impuls nahe der Fouriergrenze (11,3 fs) mit einer Halbwertsbreite von 13 fs
(siche Abbildung 8.11 (b)). Die Verringerung der Fouriergrenze resultiert aus der
Kompression durch das Spiegelpaar CS1, deren Reflexionsbandbreite geringer ist
als die spektrale Bandbreite nach der Filamentierung. Die irregulare Struktur des
Spektrums hat ihre Ursache in den komplexen Prozessen der Filamentierung und
ist auch andeutungsweise in der roten Kurve in Abbildung 8.5 zu sehen. Trotz
der guten Kompression des Impulses ist in Abbildung 8.11 (b) ein Untergrund im
zeitlichen Intervall von 60 fs vor und nach dem Impuls zu erkennen, welches ca. 5

bis 10% das Maximums aufweist.
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Abbildung 8.11.: Spektrale (a) und zeitliche (b) Charakterisierung des Abfrage-
Impulses anhand der FROG-Messung. In Blau dargestellt ist jeweils die Intensitéts-
verteilung, die schwarze Strich-Punkt Linie stellt den Verlauf der (spektralen und tem-
poralen) Phase dar. Das zeitliche Intensitatsprofil hat eine, durch eine Gauf-Funktion
angepasste, Halbwertsbreite von 13 fs.

Die Kreuzkorrelation zur Messung des VUV Impulses wurde fiir verschiedene
Stellungen der Glaskeile durchgefiihrt, wéihrend die anderen Parameter konstant
gehalten wurden. Es zeigt sich, dass bei einer zusatzlichen Materialstarke von
+1,6 mm der Glaskeile die minimale Impulsdauer erreicht werden kann. Abbil-
dung 8.12 zeigt als blaue Kurve das normierte, gemessene lonensignal, welches
eine komplexe Struktur ausweist. Abgesehen von dem Hauptimpuls ist ein klei-
neres Nebenmaximum zu sehen, welcher etwa 80 fs vor dem Hauptimpuls kommt.
Dessen ITonensignal betragt ca. 20% des Maximums des Hauptsignals. Da das Si-
gnal linear von der VUV-Intensitiat abhangt, ist davon auszugehen, dass dieser
Vorimpuls etwa eine dhnliche Energie tragen sollte. Umgeben sind beide Signale
von einem lang andauernden Untergrund, der bis zu 15% zur Ionenausbeute bei-
tragt.

Zur Abschéitzung der Dauer des VUV-Impulses reicht ein simpler Gauffit nicht
mehr aus. Dieser wiirde zu einer Halbwertsbreite von 17,6 fs des Ionensignals fiih-
ren (nicht dargestellt), was einer Impulsdauer von 7, = /73, — 13,42/3 = 15,81s
entspréche. Statt dieser Betrachtung ist jedoch ein Fit mit mindestens der Summe
von 3 Gaufifunktionen sinnvoll, beschreibt doch dies sowohl die Haupt- und Neben-
komponente als auch den Untergrund. Ein solcher Fit ist ebenfalls in Abbildung
8.12 dargestellt und zeigt fiir die Hauptkomponente eine Halbwertsbreite von 15 fs,
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Abbildung 8.12.: VUV-Kreuzkorrelation mit dem 13 fs Probeimpuls bei optimalem
Einschub der Glaskeile. Dargestellt ist das normierte Ionensignal (blaue Punkt-Strich-
Linie) tiber der Verzogerung beider Impulse zueinander. Zur Anpassung wurde die
Summe von drei GauBfunktionen genutzt, deren einzelne Beitrige in orange (Haupt-
komponente), violet (Nebenimpuls) und schwarz (Untergrund) gezeichnet wurden.
Die rote Kurve zeigt die Summe der einzelnen Fit-Kurven. In der Legende sind die
Halbwertsbreiten der Einzelkomponenten aufgelistet.

was im VUV einer Impulsdauer von 13 fs entspricht. Die Dauer des Hauptimpulses
entspricht also der Dauer des Abfrage-Impulses aus Abbildung 8.11! Die Breite
der Nebenkomponente ist mit 17 fs bzw. 15 fs fiir die Dauer des VUV Impulses nur
geringfiigig langer. Der Untergrund hat eine Dauer von etwa 118fs und ist somit
um ein Vielfaches langer als der Hauptimpuls.

Um Aussagen iiber die Qualitdt der Kompression machen zu kénnen, wurde eine
Analyse des VUV Spektrums durchgefithrt. Das zur gezeigten kiirzesten Kreuzkor-
relation zugehorige Spektrum ist in Abbildung 8.13 (a) zu sehen: Das Spektrum hat
eine komplizierte Struktur, was in gewisser Weise die Komplexitiat des Spektrums
der Fundamentalen (Abbildung 8.5) widerspiegelt. Die Fouriertransformierte ist in
Abbildung 8.13 (b) abgebildet sowie der Fit fiir den Fall eines gaufiférmigen Im-
pulses, welcher eine Halbwertsbreite von 11 fs hat. Dies entspricht der spektralen
Breite der Fundamentalen und ist die kiirzeste Impulsdauer, die erreicht werden
kann. Betrachtet man lediglich die kiirzeste Komponente der Kreuzkorrelation, so
liegt die Dauer des Impulses nur ca. 14% tiber der Fouriergrenze, die vom Spektrum

vorgegeben ist. Dies ist bei einer solch kurzen Impulsdauer ein sehr guter Wert.
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Abbildung 8.13.: Spektrum (a) und Fouriertransformierte mit Gauf}fit (b) des zur
kiirzesten Kreuzkorrelation gehdrigen Impulses.

Der lang andauernde Untergrund kann fiir Experimente mit hoher Zeitauflosung
problematisch sein. Sein Ursprung ist nicht sofort offensichtlich: Der bei der Cha-
rakterisierung des Abfrage-Impulses ersichtliche Untergrund (sieche Abbildung 8.11
(b)) hat etwa die gleiche zeitliche Ausdehnung von ~ 120fs, jedoch mit einer um
den Faktor 2 geringeren Intensitat. Auch ist in diesem Untergrund ein Nebenpeak
erkennbar, wenngleich dieser lediglich 30 fs vom Maximum entfernt ist.

Wie in [ZGS2007] eingehend untersucht wurde, héngt die zeitliche Intensitats-
verteilung von durch Filamentierung erzeugten Impulsen stark von der lateralen
Position im Strahlprofil ab: Wahrend das Spektrum in der Mitte des Strahls am
breitesten ist und sich einfach ein einzelner Impuls von kiirzester Dauer erzeugen
lasst, sind bei groflerer Entfernung vom Mittelpunkt Strukturen von Doppelimpul-
sen oder lang-andauerndem Untergrund zu erkennen. Wird also nur der zentrale
Teil des Strahlprofils genutzt, wie dies beispielsweise bei der Messung der Fun-
damentalen mit dem SHG-FROG geschah, so zeigt sich eine ,saubere“ zeitliche
Intensitit. Bei der Vierwellenmischung wurde ein groferer Teil des Strahlquer-
schnittes genutzt, was den Untergrund in der Kreuzkorrelation erklaren kann: Der
auBere Bereich des Strahlprofils fithrt vermutlich zum beobachteten Untergrund,

wahrend der zentrale Teil keinen Untergrund aufweisen sollte. !

!Der mégliche Einfluss des Strahlprofils auf die gemessene Impulsdauer wurde leider erst nach
Abschluss des Experimentes in Betracht gezogen. Leider stand zu diesem Zeitpunkt der ex-
perimentelle Aufbau nicht mehr zur Verfiigung. Deswegen konnte die Uberpriifung der These
durch das simple Einbringen einer Blende in den FF Strahl vor der Vierwellenmischung und
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Ist im Experiment also ein Intensitatsprofil mit geringem Untergrund notwendig

sein, so sollte mittels einer Blende der &dufere Bereich der Fundamentalen (oder
des VUV Impulses) blockiert werden. Allerdings wirkt sich dies negativ auf die
verwendbare Impulsenergie des VUV auf. Je nach Anforderungen muss also ein
Kompromiss zwischen Impulsenergie und Impulsdauer gefunden werden.

In Abbildung 8.14 ist die Abhéngigkeit der erzeugten Impulsenergie vom Ein-
schub der Glaskeile dargestellt. Man kann erkennen, dass mit zunehmender Ver-
groBerung der Impulsdauer der Fundamentalen die Konversionseffizienz abnimmt.
Erklirt werden kann dies durch die verringerte zeitliche Uberlappung zwischen FF
und TH (,,temporal windowing®). Die Anderung der Impulsenergie ist aber nur ge-
ring: Zwischen dem Maximum bei minimaler Dispersion (700 nJ) und der Messung
der kiirzesten Impulsdauer im TOF (~650nJ) ist nur ein geringer Unterschied.
Wie verhélt sich die Impulsdauer in Bezug auf die in Kapitel 8.1 dargestellte Theo-
rie? Dazu wurde die gegebene experimentelle Situation beziiglich der Dispersion
numerisch bis zur dritten Ordnung der spektralen Phase nachgestellt. Ausgehend

von den FF und TH Spektren und der durch Dispersion eingebrachten Verbrei-

vergleichende Messungen der Kreuzkorrelation nicht mehr durchgefithrt werden. Erwartet
wird, dass mit Verringerung des Blendendurchmessers der Anteil des Untergrunds weniger
werden sollte bzw. verschwindet. Die gleiche Vermutung gilt auch fiir das Nebenmaximum
ca. 80 fs vor dem Hauptmaximum.
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Abbildung 8.14.: Abhéngigkeit der VUV Impulsenergie vom Materialeinschub
(schwarze Kurve). Es zeigt sich, dass bei minimaler Impulsdauer der Fundamenta-
len am Ort der Vierwellenmischung die héchste Konversionseffizienz erreicht wird.
Mit zunehmender Impulsdauer der Fundamentalen nimmt die Impulsenergie des VUV
Impulses ab. Die blaue Kurve zeigt die Impulsdauer der Fundamentalen bei dem je-
weiligen Glasweg.
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Abbildung 8.15.: Auswirkung der Dispersion im Strahl der Fundamentalen auf die
Impulsdauer des VUV. Die Glaskeile bestehen aus Quarzglas und haben einen Keil-
winkel von 15°. Griin dargestellt ist die Hauptkomponente eines dreifachen Gaufifits
durch die Kreuzkorrelationen. Die Impulsdauer der Fundamentalen (blau) ist direkt
vor Eintritt in die Experimentierkammer gemessen. Auch bei minimalem Glasein-
schub ist sie nicht bandbreitenbegrenzt sondern hat eine geringe, von Strahlteiler ST2
hervorgerufene positive Dispersion.

terung wird mit Formel 8.5 Spektrum und Phase der VUV Impulse berechnet.
Anschliefend wird die Dispersion des MgFy Fensters mit Gleichung 8.6 einbezo-
gen. Die errechnete Impulsdauer ist in Abbildung 8.15 als rote Linie dargestellt.
Ebenfalls ist die aus dem Fit der Kreuzkorrelation abgeleitete Dauer der kurzen
Komponente der Summer dreier Gaufl’scher Fits als griine Kreise dargestellt.
Abbildung 8.16 zeigt die einzelnen Kreuzkorrelationen in einer Grafik zum Ver-
gleich. Sie alle zeigen den ausgepragten Untergrund bzw. mehrfache Impulse, die
ihre Ursache im Strahlprofil der Fundamentalen haben. Der dreifache Fit zeigt
stets eine kiirzere Dauer, welche wegen der oben genannten Abhéngigkeit des In-
tensitatsprofils vom Strahlquerschnitt aber als physikalisch sinnvoll angenommen
werden kann. Die gemessene Kurve (griin) zeigt in Abbildung 8.15 eine gute Uber-
einstimmung mit der Simulation (rot). Ebenfalls dargestellt ist die Impulsdauer
der Fundamentalen (blaue Kurve), die bei minimalem Einschub der Keile beinahe
bandbreitenbegrenzt ist, jedoch noch geringfiigigen positiven Chirp tragt . Ein et-
waiger Chirp der dritten Harmonischen hat, wie in Kapitel 8.2 gezeigt, sicherlich
einen verschwindend kleinen Einfluss auf die Impulsdauer.

In Abb. 8.17 sind die VUV Spektren fiir saimtliche Glaseinschiibe der Keile darge-
stellt. Da es dem bloflen Auge nicht moglich ist, aus solch komplexen Spektren die

kiirzest mogliche Impulsdauer abzuschéitzen, sind in Abbildung 8.18 die entspre-
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chenden Fouriertransformierten (blau) inklusive eines Gauffits (rot) dargestellt.
Es ist nicht tiberraschend, dass bei minimalem Materialeinschub die Bandbrei-
tenbegrenzung am kleinsten ist. Dies wurde schon in Kapitel 8.2 dargelegt und
ist nun auch im Experiment zu sehen. Der Anteil der Frequenzkomponenten, die
am Vierwellenmischprozess teilnehmen, ist am grofiten, wenn die Impulsdauer der
Fundamentalen am kiirzesten ist. Sobald der breitbandige Impuls gestreckt wird,
reduziert sich die Bandbreite des VUV Signals. Um jedoch die Dispersion des
MgF,-Fensters durch Erzeugung negativer GDD auszugleichen, ist ein geringfii-
giger Verzicht auf Bandbreite notwendig. Die Werte fiir die jeweiligen Halbwerts-
breiten der Fouriertransformierten und die erreichte Impulsdauer ist in Tabelle 8.1
fiir alle verwendeten Materialstarken zu finden.

Abschlielend kann gesagt werden, dass die Dauer der VUV Impulse nur von der
Komprimierbarkeit der Fundamentalen abhéangt. Es wird beinahe die gleiche kiir-

zeste Impulsdauer wie fiir die Fundamentale erreicht (~13fs). Wie in Kapitel 8.2

LSV TR
—1100 0 1(1)0
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Abbildung 8.16.: Kreuzkorrelationen fiir verschiedene Einschiibe der Glaskeile. Fiir
die Zuordnung der Korrelationen zu den jeweiligen Materialstéirken sei auf Tabelle 8.1
verwiesen.
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Index | Glas-Einschub / mm | Fourier-Grenze / fs | VUV Impulsdauer / fs
() 0 8.6 17.9
(b) 1,07 10,3 16,7
(c) 1,34 11,7 16,6
(d) 1,61 11,4 12,7
(e) 1,88 11,3 14,7
(f) 2,68 13,2 19,0
(g) 4,02 15,4 19,4
(h) 5,36 18,4 32.4
(i) 6.7 20,6 44,2

Tabelle 8.1.: Fourier-Grenze und gemessene Impulsdauer der VUV Impulse in Ab-
héangigkeit der durch die Glaskeile eingebrachten Materialstérke. Die Indizes der ersten
Spalte entsprechen denen in den Abbildungen 8.16, 8.17 und 8.18.

gezeigt, erzeugt die Phasenmodulation der breitbandigen Fundamentalen eine Ver-
ringerung der VUV Bandbreite. Dies macht also auch weiterhin die Nutzung nur
diinner Fenster im VUV Strahlengang nétig, da ansonsten die Bandbreite zu stark

reduziert wird. Der Effekt der Bandbreitenreduktion ist dann nur gering und es
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Abbildung 8.17.: VUV Spektren fiir die verschiedenen Betriage des Glaseinschubs.
Mit fortschreitendem Index wird der Einschub immer grofler, siehe hierzu Tabelle 8.1.
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Abbildung 8.18.: Fouriertransformierte der VUV Spektren bei jeweils verdndertem
Glaseinschub. Blau dargestellt ist das Intensitédtsprofil bei konstanter spektraler Phase,
die rote Kurve zeigt einen Gaufifit. Die Beschriftung erfolgt analog Abbildung 8.17
und die Beschreibung zu den Abbildungen ist Tabelle 8.1 zu entnehmen.

konnen fourier-limitierte Impulse fiir zeitaufgeloste Experimente genutzt werden.
Chirpen der Fundamentalen reduziert auch die VUV Impulsenergie. Die Redukti-
on der Energie macht aber weniger als ein Zehntel der maximalen Impulsenergie

aus.

8.7. Abstimmbarkeit der Wellenlange

Zur Mlustration der Abstimmbarkeit der VUV-Wellenldnge wurde die Anzahl der
Reflexionen auf den gechirpten Spiegeln CS1 auf 4 reduziert und sdamtliche weite-
re Optik (Glaskeile, Strahlteiler) entfernt. Der Fundamentalimpuls ist nun positiv
gechirpt und hat eine Impulsdauer von etwa 45 fs. Andert man den zeitlichen Uber-
lapp zwischen dritter Harmonischer und dem breitbandigen Fundamentalimpuls,

so lasst sich die Mittenwellenlange des VUV Impulses verschieben.



8.7. Abstimmbarkeit der Wellenlénge 115
<
E 1} 1} I I I I
L _ —
15} TH z'uerst 15 TH ;uerst |
8 — Maximum —  Maximum
~ — FF zuerst — FF zuerst
=:§ 1.0} 1 1.0F .
D (@) (b)
&
< 0.5F 1 0.5F .
3 0.0 n n 0.0 n n
& 158 160 162 164 166 158 160 162 164 166

Wellenlange / nm Wellenlange / nm

Abbildung 8.19.: VUV Spektren zu jeweils verschiedenen Uberlappzeitpunkten. Ab-
bildung (a) zeigt den direkten Vergleich der Spektren relativ zum Signal mit der
meisten Leistung (griin), Abbildung (b) ist auf das Maximum normiert um den Ab-
stimmbereich zu verdeutlichen.

In Abbildung 8.19 sind Beispielspektren gezeigt, die dies verdeutlichen: Die griine
Kurve zeigt das Spektrum bei maximaler VUV Impulsenergie (in dieser expe-
rimentellen Situation 320nJ). Dann wurden die Impulse ca. 60fs gegeneinander
verschoben, wobei die rote Kurve das VUV Spektrum zeigt, bei dem die langwelli-
ge Vorderflanke der Fundamentalen mit dem Maximum der dritten Harmonischen
wechselwirkt. Der ,rote“ Anteil der Fundamentalen wird konvertiert und das Ma-

ximum des VUV Spektrums verschiebt sich hin zu kiirzeren Wellenldangen. Den
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Abbildung 8.20.: Abstimmbarkeit der VUV Wellenlénge unter Verwendung von
gechirpten Impulsen. Die VUV Spektren sind in Abhéngigkeit der Verzogerung von
Fundamentaler zur dritten Harmonischen aufgetragen.
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umgekehrten Fall zeigt die rote Kurve: Die hintere Flanke des Fundamentalimpul-
ses Uiberlagert mit dem Maximum der dritten Harmonischen und das VUV Signal
verlagert sich hin zu grofleren Wellenldngen. Speziell bei dieser rot dargestellten
Kurve ist die charakteristische Schulter, resultierend aus der Blauverschiebung
wéhrend der Filamentierung, zu sehen (vgl. Abbildung 8.5). Die Verzégerung von
etwa 60 fs wurde gewahlt, weil die Impulsenergie auf die Halfte, also 160nJ, ge-
fallen ist. Insgesamt kann das Maximum der Zentralwellenlinge um etwa 1,2nm
verschoben werden.

Die Spektren wurden fiir eine ganze Reihe von Uberlappzeitpunkten von Funda-
mentaler und dritter Harmonischer aufgenommen, deren Darstellung als einzelne
Linie nur wenig anschaulich ist. Deswegen wurden in Abbildung 8.20 die gemes-
senen Spektren als ein Kontur-Plot gezeichnet, der den Abstimmbereich besser
darzustellen vermag. Die Impulsdauer wurde nicht gemessen, die hier dargestell-
ten Spektren dienen nur der Illustration. Um fourier-limitierte VUV Impulse zu
generieren ist eine erhohte Menge an Materialdispersion, zum Beispiel durch ein

dickeres Fenster, im VUV Strahlengang notig.



9. Zeitaufgeloste Spektroskopie an

Wasserclustern

In diesem Kapitel wird die Anwendung der VUV Impulse zur Lebensdauermessung
des ersten angeregten Zustandes A von Wassermolekiilen und kleinen Wasserclus-
tern (n=2...11) berichtet. Nach Beschreibung des experimentellen Aufbaus wird
kurz auf die zeitaufgeloste Massenspektroskopie des Monomers (HoO/D50) einge-
gangen.

Die Messungen liefen in enger Zusammenarbeit mit Jan P. Miiller ab und sollen
an dieser Stelle nur exemplarisch genannt werden. Die eingehende Diskussion der
Daten einschlieBlich der Clustermessungen ist in [Mue2012] nachzulesen bzw. in
der gemeinsamen Publikation Liu et al. [LMB2011].

9.1. experimenteller Aufbau

Der aus den Kapiteln 5 und 6 bekannte optische Aufbau (sieche Abbildung 5.2)
wurde in einem anderen Laserlabor errichtet. Am dort vorhandenen Lasersystem
stehen Impulse von ca. 36fs Dauer bei einer Impulsenergie von 2,5mJ und ei-
ner Wiederholfrequenz von 1kHz zur Verfiigung. An Stelle des einfachen Massen-
spektrometers aus [Ste2003a] wurde ein Flugzeit-Massenspektrometer vom Typ
Wiley-McLaren mit einer hoheren Massenauflosung verwendet. Durch die gemein-
same Expansion von Wasserdampf und Helium durch eine Ultraschalldiise und
anschlieSender Kollimierung mit Hilfe mehrerer Blenden gelingt die Erzeugung ei-
nes Strahls von Wassermolekiilen sowie Wasserclustern unterschiedlicher Grofle.
Durch Anpassung der Temperatur und des Gasdrucks kann das Verhéltnis von
Clustern zu Molekiilen optimiert werden. In der unmittelbaren Néhe des Spek-

trometers, welches aus einem Beschleunigungsfeld, einem feldfreien Flugrohr und
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Abbildung 9.1.: Schema des optischen Aufbaus fiir Anrege-Abfrage-Experimente
mit 159nm und 795 nm an undotierten Wasserclustern. BS1: Strahlteiler R=~10%,
BS2: Strahlteiler R=66%, T'S1: Translationstisch Zeitkompensation TH/FF, SH: Fre-
quenzverdopplung, CP: Kalzitplatte, HWP: Wellenplatte zur Polarisationsdrehung,
TH: Summenfrequenz, L1: Fokussierlinse FF, L2: Fokussierlinse TH, TS2: Translati-
onstisch fiir Kreuzkorrelation, M1-M4: dielektrische Spiegel VUV, TS3: Translations-
tisch fiir VUV-Charakterisierung, MgF: Magnesiumflouridfenster, FL: fluoreszierendes
Austrittsfenster. Das Schema wurde erstellt von Jan P. Miiller.

einer Anordnung von Mikrokanalplatten (engl.: micro channel plate, MCP) be-
steht, wird ein VUV Impuls (A = 159 nm) von etwa 100nJ bis 150 nJ Energie und
ca. 46 fs Dauer mit einigen hundert nJ der Fundamentalen (A = 795nm) und 36 fs
Dauer raumlich und zeitlich tiberlagert. Um den Durchmesser der Fokusregion zu
bestimmen, wurde eine Rasierklinge an der Wandung eines flexiblen Vakuumbalgs
befestigt. Durch einen verfahrbaren Umlenkspiegel (TS3) kann der Strahl in die-
sen Balg gelenkt werden, an dessen Ende sich das VUV Impulsenergiemessgerét
befindet.

Die Photonenenergie des VUV-Impulses ist resonant mit dem ersten angeregten
elektronischen Zustand des Wasser A. Das Absorptionsspektrum des Monomer
zeigt fitr den A-Zustand ein Maximum bei etwa 7,5¢eV bzw. 165 nm (z.B. zu sehen
in [SNR2004]). Nach Anregung dieses Zustands kann eine Ionisation des Molekiils

durch einen relativ zum VUV Impuls verzogerbaren Impuls der Fundamentalen



9.2. Massenspektrum und zeitaufgeloste Messung am Monomer 119

stattfinden. Die massenaufgeloste Detektion der Fragmente durch das Flugzeitmas-
senspektrometer gestattet die gleichzeitige Untersuchung von Clustern verschiede-
ner Masse. Zusammen mit den Wasserclustern befindet sich eine geringe Menge
Xenon Gas im Spektrometer, welches, wie in den vorangegangenen Kapiteln, zur
Bestimmung der Impulsdauer dient. Des weiteren hat es in diesem Experiment die
Funktion, die genaue Verzogerung von Anrege- und Abfrageimpuls zu bestimmen,
da Xenon nur durch einen nicht-resonanten Prozess ionisiert wird. Das Maximum
des iiber der Zeit aufgetragenen Xenon-Ionensignals stellt also den relativen Zeit-

nullpunkt zwischen beiden Impulsen dar.

9.2. Massenspektrum und zeitaufgeloste Messung

am Monomer

Durch die gleichzeitige Messung der Massensignale der Wassercluster und von Xe-
non ist die relative Verzogerung zwischen Fundamentaler und VUV sehr genau
bekannt. Dadurch lassen sich auch Verschiebungen der gemessenen Kreuzkorrela-
tionen der Wassercluster bestimmen, die wesentlich kleiner als die Impulsdauer der
zur Verfiigung stehenden Impulse ist. In Abbildung 9.2 ist das typische Massen-
spektrum aufgetragen, welches zur Verzogerung At = 0 beider Impulse gemessen
wird. Rot markiert sind die Signale der Wassercluster unterschiedlichster Grofle.
Abgesehen vom Monomer HyO™ ist nur das Dimer (H2O),™ in der unprotonierten
Form messbar, alle anderen Cluster HT(HyO),,; tragen ein zusétzliches Proton.
Groflere Cluster sind nach der Tonisation nicht stabil sondern spalten ein OH" un-
ter Energiegewinn ab, welches aber nicht detektiert werden kann. Blau markiert
ist das Massensignal des Xenon, das zur Impulsdauermessung dient. Der grau ein-
gefarbte Untergrund stammt von Verunreinigungen des Spektrometers, verursacht
durch Restgas welches vom Diffusionspumpendél der Oldiffusionspumpe der Clus-
terquelle stammt.

In bisherigen experimentellen Arbeiten [TSF2009] konnte nur die Dynamik des
A-Zustandes des Monomers untersucht werden. Untersuchungen des Dimers und
groferer Cluster fand bisher noch nie statt, was hauptséchlich der fehlenden Quelle
ultrakurzer und intensiver VUV Impulse geschuldet ist. Das durchgefiihrte Experi-
ment stellt somit die erste Untersuchung der Dynamik von kleinen Wasserclustern

dar.



120 9. Zeitaufgeloste Spektroskopie an Wasserclustern

1000 1H20+
900 =+ _
" n=3
\ H*(H,0),
E 200 112 ( 2%)n-1
£ 4
e
S
5 + S
© 100 A ~
= 2
% 5 6 ; Xe?
8
m L1
ol o b L L W
10 15 20 25
Flugzeit / ps

Abbildung 9.2.: Massenspektrum der Wassercluster bei gleichzeitiger Einstrahlung
von Anrege- und Abfrageimpuls. Farbig markiert sind die Massensignale der Wasser-
cluster, blau zeigt das Massenspektrum des Xenon.

Um eine Abgrenzung von der Arbeit von J.P. Miiller zu gewéhrleisten, sei an die-
ser Stelle nur die beobachtete Dynamik des Monomer H>O und dessen deuterierter
Form D,O erwédhnt. Abbildung 9.3 zeigt das iiber der Verzogerung von Anrege-
und Abfrageimpuls aufgetragene Massensignal von a) HoO und b) DO zusam-
men mit dem integrierten Signal der verschiedenen Xenon-Isotope (entnommen
aus [LMB2011]). Anhand dieses Signals ist zu erkennen, dass die Impulsform des
VUV Impulses nicht mit einer einzelnen Gauf3’schen Glockenkurve anpassbar ist.
Deswegen wurde zur Anpassung der Kreuzkorrelation die Summe dreier Gaufl-
funktionen genutzt, die jeweils als blaue unterbrochene Linie gezeigt sind. Es ist
erkennbar, dass sich die Form dieses Signals bei beiden Messungen deutlich vonein-
ander unterscheidet. Da auch die Fundamentale gewisse Schwankungen zeigte, ist
anzunehmen, dass gednderte Umweltbedingungen im Labor (Temperatur, relative
Luftfeuchtigkeit) fiir die beobachteten Unterschiede verantwortlich sind. Das Mas-
sensignal des Monomers hat eine dhnliche Form wie das Xenon-Signal, ist gegen-
iber diesem aber um wenige Femtosekunden verzogert. Trushin et al. [TSF2009]
haben eine dhnliche Messung an gasformigem Wasser durchgefiihrt. Die in diesem

Experiment verfiighare Impulsdauer von ca. 11 fs ermoglichte die Bestimmung ei-
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Abbildung 9.3.: Zeitaufgelostes Ionensignal des Hy0" (Abbildung a))und Do0%-
Monomers (Abbildung b)) sowie des gleichzeitig gemessenen Xenon-Signals (blau).
Die gemessenen Signale sind jeweils als Punkte dargestellt, die Anpassung als durch-
gehende (Monomer) bzw. unterbrochene Linie (Xenon). Deutlich zu erkennen ist die
Verschiebung des Monomer-Signals relativ zum Xenon-Signal, was ein Zeichen fiir eine
geringe Lebensdauer des Zustandes ist.

ner Verschiebung des Signals relativ zur Kreuzkorrelation von 1,8fs fiir H,O™T,
2,1fs fur HDO™ und 2,5fs fiir D,O™. Diese Zeitkonstante wurde als die Zeitdauer
der Abspaltung eines H-Atoms bzw. D-Atoms vom OH-Rest (OD-Rest) interpre-
tiert. Im hier dargestellten Experiment ist eine grofiere Verschiebung von 3,6 fs
fir HyO™ bzw. 6,11fs fir DoO™ erkennbar. Diese Werte sind in Einklang mit der
Arbeit von Trushin, da die Impulsdauer von 11 fs in dieser Arbeit deutlich geringer
war als die verfiighbare Impulsdauer von anndhernd 50 fs. Leider stand die Methode
der Impulsverkiirzung wie in Kapitel 8 nicht zur Verfiigung. Eine Wiederholung
dieses Experiments mit dieser verbesserten Zeitauflosung sollte es gestatten, auch
die H-Abspaltung von grofleren Clustern hinreichend genau messen zu kénnen.

Es sei an dieser Stelle nochmals auf die ausfiihrliche Besprechung des Experimen-
tes in [Mue2012] hingewiesen. Durch die hohe VUV Impulsenergie bei gleichzeitig

recht kurzer Impulsdauer von unter 50 fs sind die ersten zeitaufgelosten Messungen
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der Tonisationsdynamik von Wasserclustern erméglicht worden. Es ist zu erwarten,
dass die verbesserten Quellen mit héherer Zeitauflosung (Kapitel 8) oder abstimm-
baren VUV Impulsen (Kapitel 7) helfen konnen, auch bei groferen Clustern die

Dauer der H/D-Abspaltung messen zu kénnen.



10. Ausblick

Die bisher gezeigten Experimente haben in vielen Féllen bis dahin unerreichte Er-
gebnisse sowohl hinsichtlich der Energie und Impulsdauer als auch der Abstimm-
barkeit der VUV Impulse erbracht. Auf den folgenden Seiten soll ein Ausblick
auf weitere Verbesserungen fiir die Zukunft gezeigt werden. Beginnend mit dem
Problem der unzureichenden zeitlichen Charakterisierung der VUV Impulse, geht
es im daran anschlieBenden Kapitel um Losungsansatze fiir die Erzeugung noch

kiirzerer VUV-Impulse.

10.1. Messung der spektralen Phase

Die zeitliche Charakterisierung der VUV Impulse hat sich im Laufe der Messun-
gen als unbefriedigend herausgestellt. Die reine Kreuzkorrelation setzt voraus, dass
gewisse Annahmen an die Form der beiden beteiligten Impulse gemacht werden
miissen. Die bekannte Funktion der Kreuzkorrelation, Gleichung 2.26, ist eine Fal-
tung beider Impulse und hat das vorteilhafte Verhalten, fiir eine grole Anzahl n
(Anzahl der Photonen, die zur Ionisation notig sind) fiir den Abfrage-Impuls sich
einer Delta-Funktion anzundhern. Somit entspréache die gemessene Kreuzkorrelati-
on genau der zeitlichen Intensitat des VUV Impulses. Aber auch diese Information
alleine gibt keine Moglichkeit, die spektrale Phase der Impulse zu messen.

Prinzipiell gibt es den Weg, unter Zuhilfenahme des gemessenen Spektrums und
mithilfe des Gerchberg-Saxton Algorithmus auf die Phase zu schlieflen [PeR1998].
Numerisch aufwindiger ist die Nutzung der PICASO-Methode (,, Phase and In-
tensity from Cross correlation And Spectrum Only“) [NJR1999], bei der ein Opti-
mierungs-Algorithmus (Simplex-Downhill, Evolutionarer Algorithmus....) genutzt
wird, um aus einer Kreuzkorrelation und dem Spektrum die spektrale Phase abzu-
leiten. Erfolgreich genutzt wurde PICASO schon fiir Nichtlinearitiaten zweiter und

dritter Ordnung und prinzipiell sollte die Nutzbarkeit auch fiir einen 143 Prozess
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gegeben sein.

Die wiinschenswerte Variante wére es jedoch, bekannte Methoden zur Bestim-
mung der spektralen Phase zu nutzen, namentlich SPIDER [IaW1998] bzw. FROG
[TrK1993]. Beide Moglichkeiten bedirfen eines nichtlinearen Mediums, in dem
der VUV Impuls mit einer entsprechenden Replica seiner selbst oder mit einem
Abfrage-Impuls wechselwirken kann (analog zur Auto- bzw. Kreuzkorrelation) und
sich das optische Spektrum messen liasst. Denkbare Wege sind die Nutzung einer
Nichtlinearitat dritter Ordnung in Form von Selbstbeugung (SD). In [GFS2008]
wurde schon gezeigt, dass diese Methode selbst zur Messung von Impulsen mit
weniger als 4fs Dauer im UV funktioniert. Da mit diversen Fluoriden (MgF,,
BaFy, LICAF....) verschiedene transparente Medien zur Verfiigung stehen, sollte
sich der Aufbau eines solchen SD-FROG auch im VUV realisieren lassen. Es wa-
re auch der Aufbau einer fortgeschrittenen Geometrie der Selbstbeugung denkbar
(sog. transient grating, TG), die einen dreistrahligen Aufbau benétigt. Der Vorteil
dieser Geometrie ist die Phasenanpassung des nichtlinearen Prozesses, was sich in
bedeutend niedriger benétigter Impulsenergie niederschlagt. In [LNG1999] wurde
ein solcher Aufbau gezeigt, der keinerlei Strahlteiler benotigt. Die im Allgemeinen
notwendige Impulsenergie ist meist im Bereich von ~100nJ, was sich mit den bis-
her gezeigten Ergebnissen somit leicht erreichen lasst. Allerdings ist bei Prozessen
dritter Ordnung die nétige Impulsenergie grundsétzlich noch deutlich héher als bei
Prozessen zweiter Ordnung. Auch ist die Wellenlédnge des Messsignals identisch mit
der zu messenden Wellenldnge, was solche Aufbauten gegen Streulicht empfindlich
werden lasst.

Eine weitere FROG Geometrie, die gerade untersucht wird, ist die Nutzung ei-
ner Differenzfrequenz-Erzeugung von VUV mit einem Referenzimpuls (z.B. die
Fundamentale) in einem der wenigen nichtlinearen Kristalle, die im Bereich des
VUV nutzbar sind. Konkret handelt es sich um den Kristall Strontiumtetraborat
(SrB4O7 bzw SBO), der eine hohe Nichtlinearitéat bei groflem Transparenzbereich
zeigt, aber leider eine zu geringe Doppelbrechung aufweist, um hohe Umwandlungs-
effizienzen zu zeigen [ZAZ2006]. Genutzt wurde dieser Kristall zum Beispiel zur
zeitlichen Charakterisierung von UV Impulsen mittels SHG [PNS2004] und es ist
denkbar, die VUV Impulse in einer XFROG Geometrie [LGK1998] oder als ZAP-
SPIDER [BLR2004a] zu messen. Vorteilhaft ist hier, dass die zu messende Grofle

ein Spektrum bei ca. 200 nm ist, was fernab der sonst benutzten Wellenlangen
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liegt und somit die Probleme durch Streulicht reduziert werden. Die ausschlief3li-
che Verwendung von Festkorpern zur Impulsdauermessung ist eine experimentelle
Erleichterung. Speziell bei ultrakurzen Impulsen ist aber die hohe Dispersion sto-
rend.

Eine weitere Moglichkeit ist die Messung der Photoelektronen, die bei der Ionisati-
on z.B. von Xenon entstehen. Sie erscheint als die flexibelste Moglichkeit in Bezug
auf die verwendete Wellenldnge und Impulsdauer, da Dispersions- und Phasenan-
passungseffekte bei der Messung vernachléssigt werden konnen. Die Elektronen
tragen, nach Abzug des Ionisationspotential, die restliche Energie der Photonen
mit sich. Mit Xenon, aber auch mit Krypton, ist eine einfache experimentelle An-
ordnung zu realisieren, welche die Photoelektronen resultierend aus Zweiphotone-
nionisation messen kann. Eine bedeutende Arbeit zu diesem Thema stammt von
Sekikawa et al. [SKM2002]. Die bekannte Form des Spektrogramms einer FROG

Messung éndert sich wegen der Subtraktion des Ionisationspotentials zu
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Der Summand f ist dabei die zeitunabhéngige Ionisation, die durch die beiden
Einzelimpulse entsteht. Dieses Spektrogramm entspricht dem eines SHG-FROG
und kann mit den bekannten Methoden [DTH1994] zur Bestimmung der spek-
tralen Phase genutzt werden. Der Aufwand an Vakuumtechnik und Detektoren
ist vergleichbar mit der schon genutzten Messung der Ionen. Allerdings wird ein
hochauflésendes Elektronen-Spektrometer benotigt, was den Aufwand im Vergleich

zum bisherigen Aufbau deutlich erhoht.

10.2. Erzeugung von VUV Impulsen mit wenigen
Zyklen

Im Kapitel 8.2 wurde die Vierwellenmischung eines schmalbandigen Pump-Im-
pulses mit einem durch Filamentierung verbreiterten Idler-Impuls behandelt. Es
wurde gezeigt, dass trotz der notigen Kompensation von dispersiven Medien, bei-
nahe die gleiche spektrale Breite auch im VUV-Signal erreicht werden kann. Die

derzeit kiirzesten Impulsdauern im sichtbaren bzw. nahen infraroten Bereich lie-



126 10. Ausblick

gen bei etwa 3,3 fs [GSH2008]. Erreicht wurde dies durch Selbstphasenmodulation
ultrakurzer Impulse in Edelgas-befiillten Hohlwellenleitern. Es existieren eine Rei-
he von weiteren Beispielen, wie durch diese Methode Impulse von weniger als 5 fs
Dauer erzeugt wurden mit Spitzenleistungen von jeweils mehreren hundert Giga-
watt (zum Beispiel [PLN2009], [CCM2010] oder [BSK2010]). Auch durch die Ver-
wendung von Filamentierung in Gasen ([SZS2006], [ZGS2007], [SUM2008]) oder
optisch parametrische Verstarker [AIK2008] kénnen &dhnliche Impulsdauern bereit
gestellt werden. Es ist aufgrund der bisherigen Ergebnisse zu erwarten, dass bei
Verwendung solch kurzer Idler-Impulse auch ebenso kurze VUV Impulse erzeugt
werden kénnen. Die Erzeugung und Dispersionskontrolle von Impulsen von weniger
als 5fs ist jedoch eine gewaltige Herausforderung und nur unter grofien Anstren-
gungen moglich.
Filamentierung ist nicht nur auf die Verwendung von Impulsen nahe des sichtba-
ren Spektralbereichs beschrankt. Hauri et al. haben Filamente mit Impulsen einer
Mittenwellenlénge nahe 2 um gezeigt [HLB2007]. Berge et al. [BKS2010] zeigten
in einer theoretischen Arbeit die Kompression von UV Impulsen durch Filamen-
tierung. Kiirzlich [GTB2011] gelang in unserer eigenen Gruppe die Filamentierung
und Kompression von ca. 100 fs Impulsen der dritten Harmonischen eines Ti:Saphir
Lasers bis zu einer Impulsdauer von weniger als 20 fs. Unter geeigneten Bedingun-
gen ist eine weitere Kompression bis zu 10fs oder kiirzer denkbar.

Die Vierwellenmischung eines solch breitbandigen Impulses mit einem ebenfalls
breitbandigen Impuls der Fundamentalen bietet die faszinierende Moglichkeit, VUV

Impulse noch groflerer Bandbreite zu erzeugen als die einzelnen Impulse selbst ha-

. Fundamentale

‘ Vuv

Abbildung 10.1.: Schema zur Abstimmbarkeit der Vierwellenmischung. Die Vier-
wellenmischung findet zwischen zwei breitbandigen Impulsen statt, die im allgemeinen
Fall beide nicht bandbreiten-begrenzte Impulsdauer haben.
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ben. Schematisch ist dies in Abbildung 10.1 dargestellt. Ein gechirpter Impuls der
dritten Harmonischen (Mitte) wird mit einem gechirpten Impuls der Fundamenta-
len (oben) zeitlich und rdumlich iiberlagert und erzeugen einen VUV Impuls (un-
ten), wobei Bandbreite und Wellenldnge wieder von der Streckung der Impulse und
ihrer Verzogerung zueinander abhdngen. Die in Kapitel 8.2 eingefiihrte Gleichung
8.5 kann wieder angewendet werden um die Einhiillende zu berechnen. Im Gegen-
satz zur Mischung mit dem schmalbandigen TH Impuls, hat der Chirp der dritten
Harmonischen nun einen grofien Einfluss auf die spektrale Breite. Abbildung 10.2
zeigt wieder die VUV Spektren, die bei der Mischung entstehen konnen. In die-
sem Falle haben sowohl die dritte Harmonische als auch die Fundamentale, unter
Annahme eines gauB-formigen Intensitéatsprofils, eine Bandbreite von 44,1 THz,
was einer einer bandbreitenbegrenzten Impulsdauer von ca. 10fs entspricht. Die
blaue Strich-Punkt-Kurve zeigt die spektrale Intensitdt des VUV Spektrums fiir
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Abbildung 10.2.: Simulation der spektralen Breite der VUV Impulse bei Vierwellen-
mischung von zwei breitbandigen Impulsen. Die Fundamentale und die dritte Harmo-
nische haben jeweils eine spektrale Breite von 44 THz, entsprechend einer bandbreiten-
begrenzten Impulsdauer von 10fs. Die blaue Strich-Punkt-Linie zeigt das errechnete
VUV Spektrum bei bandbreiten-begrenzten Impulsen und hat eine Halbwertsbreite
von 6,5nm (Fourier-Grenze: 5,8fs). Die griine Linie zeigt die Mischung mit einem
um 100fs? (von 10 auf 30fs) gestreckten Impuls der Fundamentalen mit einer Halb-
wertsbreite von 5,5nm (Fourier-Grenze: 6,8fs). Die rote Kurve zeigt die Mischung
mit einem um 100 fs? gestreckten Impuls der dritten Harmonischen mit einer Halb-
wertsbreite von 4,7 nm (Fourier-Grenze: 8 fs). Die schwarze Kurve zeigt zum Vergleich
die Vierwellenmischung eines breitbandigen Impulses der Fundamentalen mit einem
schmalbandigen Impuls der dritten Harmonischen wie schon in Kapitel 8.2 dargestellt.
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den Fall, dass beide Impulse bandbreitenbegrenzt sind. Die nun erzeugte spektrale
Bandbreite ist mit 6,5nm viel grofler als im Kapitel 8.2 (zum Vergleich darge-
stellt als schwarze Linie). Dies entspricht einer kiirzest moglichen Impulsdauer von
5,8 fs! Der erzeugte VUV Impuls ist somit viel kiirzer als die Eingangsimpulse es
sind. Wird nun einer der beiden Impulse zeitlich gestreckt um Materialdispersion
im VUV Strahlengang zu kompensieren (siehe Kapitel 8.6), so wird auch hier die
spektrale Breite des VUV Impulses entsprechend verringert. In der Abbildung 10.2
sind die VUV Spektren zu sehen, falls jeweils einer der Impulse um 100 fs? zeitlich
gestreckt wird. Dies entspricht im Zeitraum einer Streckung von 10 fs auf 30 fs. Die
spektrale Bandbreite im Fall der Streckung der Fundamentalen ist als griine Li-
nie dargestellt. Sie sinkt von 6,5nm auf 5,5 nm, was einer bandbreiten-begrenzten
Impulsdauer von 6,8 fs entspricht. Die rote Kurve zeigt die Streckung der dritten
Harmonischen um 100fs?. Hier verringert sich die spektrale Bandbreite deutlich
mehr und betrdgt nur noch 4,7nm, was einer Impulsdauer von 8fs entspricht.
Verstandlich wird dies dadurch, dass die dritte Harmonische quadratisch in die
Gleichung eingeht und deswegen der Chirp doppelt wirkt. Der erzeugte Impuls
ist immer noch deutlich kiirzer als die jeweiligen Einzelimpulse. Die Kompensati-
on von Materialdispersion kann prinzipiell mit beiden Impulsen erfolgen. Jedoch
existiert kein Umkehren des Vorzeichens bei Verwendung der dritten Harmoni-
schen! Positive Dispersion in der dritten Harmonischen kann also keinen negativen
Chirp der VUV Impulse erzeugen. Da die spektrale Phase der dritten Harmoni-
schen jedoch doppelt eingeht, ist die notwendige Materialdispersion entsprechend
geringer.

Analog zu Kapitel 8.7 konnen diese breitbandigen Impulse auch wieder genutzt
werden um die Zentralwellenlénge des VUV Impulses zu verandern. Um die Mog-
lichkeiten zu veranschaulichen wurde die Vierwellenmischung fiir Impulse der glei-
chen Bandbreite wie oben im Text simuliert, jedoch beide Impulse negativ um
-100fs? gestreckt. Dies bedeutet fiir einen 10fs Impuls eine Streckung um den
Faktor 3. Als Folge der Streckung iiberlagern nicht mehr alle Frequenzkomponen-
ten miteinander und die spektrale Breite wird, wie schon zu Beginn dieses Kapitels,
verringert. Werden nun die beiden Impulse gegeneinander verzogert, so verschiebt
sich die Zentralwellenldnge des erzeugten VUV Impulses.

In Abbildung 10.3 sind VUV Spektren fiir diese Vierwellenmischung gezeigt. Wéh-

rend die schwarze Kurve das Ergebnis der vollstindigen zeitlichen Uberlappung
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Abbildung 10.3.: Abstimmbare VUV Impulse durch Vierwellenmischung mit zeitlich
gestreckten Impulsen.

(keine Verzogerung) beider Impulse ist, zeigt die grine Kurve den Fall, dass das
Maximum der Fundamentalen ca. 25fs vor dem Maximum der dritten Harmoni-
schen liegt. In beiden Fallen betragt die Halbwertsbreite ca. 2,9 nm, was einer Fou-
riergrenze von 12,5 fs entspricht, also eine geringere Bandbreite als die erzeugenden
Impulse sie haben. Die Zentralwellenldnge ist um 4,2 nm zu grofleren Wellenldngen
hin verschoben. Wenn die Fundamentale nun 25 fs nach der dritten Harmonischen
ihr Maximum erreicht, so ist die Bandbreite wieder identisch, die Zentralwellen-
lange ist jedoch um 4,2nm zu kiirzeren Wellenlangen verschoben. In jedem Fall
tragen die erzeugten Impulse negativen Chirp, der durch Materialdispersion wieder
kompensiert werden kann. Natiirlich bedeutet eine Verzogerung der Impulse zu-
einander eine geringere Konversionseffizienz. Deswegen sind in Abbildung 10.3 (a)
die Spektren auf das Spektrum verschwindender Zeitverzogerung normiert. Die
Intensitéat fallt auf ein Viertel des Maximalwertes ab, was angesichts der hohen
Effizienz der Vierwellenmischung sicherlich in Kauf genommen werden kann. Ab-
bildung 10.3 (b) zeigt zur Veranschaulichung des moglichen Abstimmbereiches die
auf ihr jeweiliges Maximum normierten Kurven. Diese Methode konnte sich als
ein eleganter Weg erweisen, den komplexen Aufbau eines OPA zu umgehen und

trotzdem einen grofien Abstimmbereich nutzen zu kénnen.






11. Zusammenfassung

Die in dieser Arbeit vorgestellte Methode der Erzeugung breitbandiger ultrakurz-
er Impulse im VUV durch Vierwellendifferenzfrequenzmischung in Edelgasen stellt
einen groflen Fortschritt zu den bisherigen Methoden dar, sowohl was die Impuls-
dauer als auch die Impulsenergie angeht. Die in Kapitel 5 beschriebene kollineare
Wechselwirkung hat, trotz des inhdrenten Wellenzahlfehlers, eine durch die Gouy-
Phase gesteigerte Effizienz, die es ermoglicht hat, VUV Impulsenergien von meh-
reren hundert Nanojoule zu erzeugen. Die Impulsdauer des treibenden Ti:Saphir
Lasers konnte dabei auf die VUV Impulse iibertragen werden.

Wird die Methode der nicht-kollinearen Vierwellenmischung (Kapitel 6) genutzt,
so ist eine Steigerung der Impulsenergie um mehr als eine Gréflenordnung moglich.
Dabei bleibt die Impulsdauer des Verstarkers annahernd erhalten, nur eine leich-
te Steigerung der Impulsdauer um ca. 10% wurde gemessen. Die erzeugten VUV
Impulse mit einer Energie von 3,3 wJ bei unter 50 fs Dauer sind die leistungsstark-
sten, die jemals gemessen wurden und konnten bisher von keiner anderen Gruppe
weltweit gezeigt werden. Verglichen mit der ansonsten iiblichen Methode der Er-
zeugung hoherer Harmonischer stellt dies einen gewaltigen Fortschritt dar. Selbst
bei der Benutzung eines Ti:Saphir Lasers mit einer Spitzenleistung im TW-Bereich
wurde eine Impulsenergie von weniger als einem Zehntel des hier gezeigten Wertes
gemessen [AWS2010]. Wie die Messungen in Kapitel 6.5 und die Simulationen in
Kapitel 6.4 gezeigt haben, begrenzt die Mehrfarben-Mehrphotonenionisation im
erzeugenden Medium die Konversionseffizienz in erheblichem Mafle. Eine Steige-
rung ist aber sicherlich durch die Verwendung noch intensiverer Impulse der dritten
Harmonischen moglich. Fiir die Erzeugung von Impulsen noch hoherer Energie ist
die Nutzung von Neon oder gar Helium als nichtlineares Medium anzuraten, da
diese Gase ein deutlich grofleres Ionisationspotential haben.

Zur Demonstration der Erzeugung von VUV Impulsen abstimmbarer Wellenldnge

wurden in Kapitel 7 die Ergebnisse der Vierwellenmischung der dritten Harmoni-
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schen mit einem wellenlangenabstimmbaren Infrarot-Impuls gezeigt. Aufgrund der
geringen Konversionseffizienz des optisch parametrischen Verstarkers von weniger
als 10% haben die erzeugten Impulse deutlich geringere Impulsenergie. Dennoch
konnte durch die Verwendung nicht-kollinearer Geometrie eine Impulsenergie um
100nJ im gesamten Abstimmbereich zwischen 146 nm und 151 nm gewahrleistet
werden. Dabei sind die erzeugten Impulse von weniger als 50 fs Dauer, bei ausge-
wahlten Wellenlangen wurden weniger als 30 fs gemessen. Die Mischung mit einem
Impuls eines im sichtbaren Bereich arbeitenden nicht-kollinearen OPAs wird den
Abstimmbereich zu Wellenldngen grofier als 160nm (ca. 162-190nm) verlagern
konnen, die Nutzung des Idler des IR-OPA kann den Abstimmbereich zu kiirzeren
Wellenldangen (140-146 nm) hin verschieben.

Um das grofle Potential zur Erzeugung sehr kurzer Impulse zu zeigen, wurde in
Kapitel 8 die Fundamentale durch Filamentierung spektral verbreitert. Trotz des
Vorhandenseins dispersiver Medien im Strahlengang des VUV Impulses konnte eine
Impulsdauer von deutlich weniger als 20 fs erreicht werden. Dies wurde erreicht oh-
ne dispersionskompensierende Elemente im VUV Strahlengang, einzig und allein
eine geeignete Dispersion der Fundamentalen durch zwei Glaskeile geniigte. Die
erreichte Impulsenergie ca. 600 nJ ist sowohl ausreichend um zeitaufgeloste Spek-
troskopie, aber auch um nichtlineare Optik in diesem Spektralbereich zu betreiben.
AuBerdem wurde eine Moglichkeit zur Erzeugung abstimmbarer und schmalban-
diger VUV Impulse durch geeignete zeitliche Verzogerung von Fundamentaler und
dritter Harmonischer gezeigt.

Die Nutzbarkeit der VUV Impulse in einem Experiment zur zeitaufgelosten Mas-
senspektroskopie wurde in Kapitel 9 kurz dargestellt. Die nicht-kollineare Vierwel-
lenmischung hat sich als zuverlassige Quelle von ultrakurzen VUV Impulsen er-

wiesen, die tiber Stunden und Tage gleichbleibende Impulsparameter liefern kann.
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A. Anhang

A.1. Berechnung der Effizienzfunktion G

Um die Gasdruckabhéngigkeit der Konversionseflizienz berechnen zu koénnen ist
eine numerische Integration der Gleichung 5.8 notig, die sich aus 5.6 ergibt. Dr.
Noack (noack@mbi-berlin.de) half dem Autor bei der Implementierung der Rech-
nung in MATHCAD 2001 PROFESSIONAL. Zu finden ist das genutzte Programm
im Netzwerk des MBI unter

/group/Abteilung-A3/vuv-lab/publications/fwm_collinear/ .

A.2. Numerische Simulation der Vierwellenmischung

Zur Bewertung des Einflusses der MPI auf die Konversionseffizienz ist das ge-
koppelte Gleichungssystem 6.18 - 6.20 sowie 6.16 zu losen. Der derzeit am MBI
angestellte Postdoc Dr. Usman Sapaev (sapaev@mbi-berlin.de) verfasste einen
MATLAB-Code (MATLAB 2010) zur numerischen Berechnung, welches fiir die De-
monstration eines neuen Verfahrens zur Phasenanpassung von Vierwellenmisch-
prozessen gedacht war [SBH2012|. Es konnte mit geringem Aufwand fiir den hier
vorliegenden Prozess der nicht-kollinearen Vierwellenmischung angepasst werden.
Dispersions- und Beugungsterme wurden dabei ignoriert. Vom Autor stammt die
Erweiterung des Gleichungssystems um die Terme zur Mehrfarben-Mehrphotonen-
ionisation.

Die noch immer komplexen Differentialgleichungen wurden durch eine schrittwei-
se Integration (sogenannte fourier split-step method, siche z.B. [SDK1995]) gelost,
bei der nach einer linearen Ausbreitung um eine kleine Weglinge anschliefend die
nichtlineare Wechselwirkung betrachtet wird. Der Autor hatte keinen Anteil an der
Erstellung dieses Programm-Codes. Lediglich das Implementieren der gasdruckab-

hingigen Gesamtwechselwirkungslange L und die Erweiterung der Gleichungen um
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die Mehrfarben-Ionisationskanéle wurde implementiert.

Fiir die Berechnung der tiblicherweise wenige cm langen Wechselwirkungslangen
bendtigt ein tiblicher PC eine Zeit von wenigen Minuten fiir nur einen Druck. Da
ein grofler Bereich von Gasdriicken berechnet wurde, kann eine solche Rechnung
bis zu einer Stunde dauern. Zu finden ist der verwendete MATLAB-Code im MBI

Netzwerk unter

/group/Abteilung-A3/vuv-lab/publications/fwm_noncollinear/ .
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