3
Experimenteller Aufbau

Im folgenden Kapitel wird der experimentelle Aufbau zur zeitaufgelosten Untersuchung
von Ag/Xe-Schichten mit ultrakurzen Pulsen vorgestellt. Der experimentelle Aufbau
besteht im wesentlichen aus einer Vakuumapparatur und einem Lasersystem. Die Vaku-
umapparatur, in der die Schichten prapariert und untersucht werden, konnte ebenso wie
die Praparation der Schichten durch Laserverdampfen von Kometer iibernommen wer-
den [42]. Die Apparatur und das Prinzip der Schichtpraparation werden zur besseren
Ubersicht in einem einleitenden Abschnitt kurz erlautert.

Das Lasersystem zur Erzeugung der ultrakurzen Pulse, bestehend aus einem kom-
merziellen Femtosekunden-Lasersystem und einem 2-stufigen selbstgebauten Farbstoff -
verstarker, wird im dritten Abschnitt ausfiihrlich beschrieben. Um in den Signalen
der zeitaufgelosten Messungen Modulationen aufzulésen, bendtigt man neben Pulsen
mit einer ausreichenden zeitlichen Auflosung ein gutes Signal-zu-Rausch-Verhaltnis. Die
Ag-Zentrenzahl nimmt durch Dimerisierung und Clusterbildung aufgrund einer photoin-
duzierten Migration ab und die Ag/Xe-Schicht zeigt bedingt durch die Bestrahlung
wahrend einer Messung ein signifikantes Ausbleichen [42]. Da die Ag/Xe-Schicht aus
diesem Grund zur Verbesserung des Signal-zu-Rausch-Verhaltnisses nicht mit beliebig
vielen Laserschiissen untersucht werden konnte, wurde beim Aufbau und der Justage des
Verstarkers sehr viel Wert auf die Puls-zu-Pulsstabilitat der erzeugten ultrakurzen Pulse
gelegt.

Eine grofie Rolle spielt die Charakterisierung der ultrakurzen Pulse beziiglich ihrer
Dauer und Bandbreite. Im Gegensatz zu Pulsen langerer Dauer mufl bei ultrakurzen
Pulsen zusétzlich der Einflufl der optischen Komponenten wie Linsen, Spiegeln usw.
beriicksichtigt werden [21]. Die hohe Pulsintensitat und grofle Bandbreite der Pulse

konnen eine nichtlineare Zeitabhangigkeit in der Phase der Pulse hervorufen, die zu einer
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zeitlichen bzw. spektralen Verbreiterung des Pulses fiithrt. Diese Zeitabhangigkeit oder
auch Frequenzmodulation wird als Chirp des Pulses bezeichnet und ist eine wichtige Kenn-
grofle des ultrakurzen Pulses. Um neben der Bandbreite und Pulsdauer auch den Chirp
zu bestimmen, wird der ultrakurze Puls in einem FROG (Frequency—Resolved-Optical-
Gating)-Aufbau analysiert [60],[21]. Dieses Prinzip der Pulscharakterisierung wird im
Anschlufl an das Lasersystem im vierten Abschnitt beschrieben.

Die zeitaufgelosten Messungen wurden mit der Pump-Probe-Technik durchgefithrt und im
abschlieffenden Abschnitt dieses Kapitels werden die in dieser Arbeit eingesetzten Metho-
den der resonanten und Zwei-Farben-Pump-Probe-Technik erlautert und der Aufbau der

Strahlverzogerungseinheit vorgestellt.

3.1 Die Apparatur

Um mit Molekiilen oder Atomen dotierte Edelgasschichten oder Kristalle bei Tempera-
turen zwischen 10 K und 60 K herzustellen, benotigt man Hochvakuum (HV)-bzw. Ultra-
hochvakuum (UHV)-Apparaturen. Die hier benutzte UHV-Apparatur ist schematisch in
Abb. 3.1 dargestellt und besteht aus einer Probenkammer und einem Gaseinlafisystem.
Probenkammer und Gaseinlafisystem sind iiber ein Absperr- und Dosierventil getrennt
und werden jeweils unabhangig voneinander mit einer Drehschieberpumpe (Typ D8B,
Fa. Leybold-Hereus) fiir das Vorvakuum und einer Turbomolekularpumpe (TPU 170, Fa.
Pfeiffer-Balzers) gepumpt. Der Druck in den Kammern wird iiber eine Ionisationsrohre
(Tonivac TF211, Fa. Leybold-Hereus) gemessen und liegt ohne Ausheizen bei 3:10~% mbar
in der Probenkammer und bei 51077 mbar im Gaseinlafsystem. In der Probenkammer
sinkt der Druck beim Abkiihlen auf 40 K auf 7-1071% mbar.

Das Kernstiick der Probenkammer ist ein Kreuz, bestehend aus sechs CF100-Flanschen,
an dem in der Detektionsebene rechtwinklig zueinander drei CF35-Quarzfenster ange-
bracht sind, tiber die einerseits die Laserstrahlen in die Kammer eingekoppelt und an-
dererseits die Fluoreszenz und die Transmission der zu untersuchenden Ag/Xe-Schicht
detektiert werden. Der Kupferprobenhalter ist an einem Helium-Verdampferkryostaten
(Fa. Leybold-Hereus) angebracht und kann mittels einer Drehdurchfithrung und eines
XYZ-Manipulators (beides Fa. Vacuum Generators) zur Justage in alle Raumrichtungen
verstellt werden. Am unteren Teil des Kupferprobenhalters ist in einer Durchbohrung ein
1 mm dickes LiF-Substrat (Fa. Korth Kristalle) mit einem Durchmesser von 25 mm ange-
bracht, auf dem die Ag/Xe-Schicht auskondensiert. Der thermische Kontakt zwischen
Substrat und Probenhalter wird iiber eine 0.1 mm dicke Indium-Folie hergestellt. Mit
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Abb. 3.1: Aufbau der Probenkammer und des Gaseinlafisystemes.
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Hilfe des Verdampferkryostaten kann der Probenhalter und damit das LiF-Substrat bis
auf 5 K abgekiihlt werden. Die Temperaratur am Substrat kann {iber eine Heizung (Mo-
dell HTR25, Fa. Lakeshore) {iber einen weiten Bereich mit einer Genauigkeit von 1 K
varilert und tber eine Silizium-Diode (DT-470, Fa. Lakeshore), die am unteren Ende des
Probenhalters in Substratnahe angebracht ist, kontrolliert werden.

Das GaseinlaBBsystem besteht aus einem 35CF-Edelstahlkreuz, an dem tiber einen Druck-
minderer die Xenon-Flasche angebracht ist. Das Xenon ECD 4.8 hat eine Reinheit
von 99.9998 % (Fa. Messer-Griesheim) und kann iiber ein Dosierventil kontrolliert zur

Schichtzucht in die Probenkammer eingelassen werden.

3.2 Die Probenpraparation

Modellsysteme in der Matrixisolationsspektroskopie zur Untersuchung der Energierelaxa-
tion und zeitaufgeloster Prozesse sind kleine Molekiile, z. B. HCI [29], I, [3], und Fy [13],
und Atome, die in eine Edelgasmatrix aus Xenon, Krypton, Argon oder Neon eingebettet
werden. Aufgrund der schwachen van der Waals-Wechselwirkung bilden Edelgase erst bei
tiefen Temperaturen Kristalle, die eine fce-Struktur aufweisen. Verunreinigungen konnen
aber auch Bereiche mit hcp-Struktur erzeugen. Die eingebetteten Gastmolekiile bzw.
Atome nehmen ihrer Grofle entsprechend bestimmte Einbaulagen im Edelgaskristall ein,
die als Sites bezeichnet werden. ESR-Untersuchungen haben gezeigt, dafi Ag-Atome in
einer Xe-Matrix vorwiegend auf Substitutionsplatzen zu finden sind [39].

Edelgasschichten bzw. Kristalle wachsen je nach Gasart im Vakuum zwischen 10 K (Neon)
und 60 K (Xenon) bei Einlafidriicken zwischen 10 - 500 mbar durch Sublimation aus der
Gasphase. Die strukturelle und optische Qualitat der dotierten Edelgasschichten bzw.
Kristalle hangt stark von den Zuchtbedingungen, d. h. der Zuchttemperatur und dem
Zuchtdruck bzw. der Aufdampfgeschwindigkeit, ab [30]. Im allgemeinen liegen die
Schichten in polykristalliner Form vor, wobei die Grofle der Kristallite mit dem Zucht-
druck zunimmt. In Rontgenbeugungsexperimenten wurde eine lineare Abhangigkeit zwi-
schen der Korngrofle und der Zunahme des Zuchtdruckes gefunden [59]. Die Korngrofle
kann dabei bis auf 700 gm anwachsen und dies fithrt zu einer Verbesserung der Kristall-
qualitat, die durch die optische Klarheit und Homogenitat charakterisiert ist. Ein weite-
rer Vorteil der Edelgase liegt darin, dafl sie aufgrund ihrer Elektronenkonfiguration
abgeschlossene, auflere Schalen besitzen und im Grundzustand lediglich schwache Van
der Waals-Bindungen mit den Gastmolekiilen oder Atomen eingehen. Wegen ihrer grofien

Bandliicke (Xe: 8.36 eV, Kr: 10.16 eV, Ar: 12.05 eV und Ne: 17.59 eV) sind Edelgase
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Abb. 3.2: Herstellung der Ag/Xe- Schichten mittels Laserverdampfung aus [43].

transparent bis in den UV-Bereich.
Da die Ag-Atome in der Xe-Matrix fiir A = 330 nm einen hohen Absorptionswirkungs-

querschnitt von 3-1071¢ em?

zeigen, werden bei diesem Experiment diinne Schichten mit
einer Zuchtrate von 0.6 - 1 ym/min und einem Zuchtdruck von ca. 200 mbar gezogen
[42]. Die Schichtdicke variiert zwischen 10 pm und 15 pgm. Die Verdampfung des Ag
findet direkt in der Probenkammer durch Fokussierung eines Excimer-Lasers (A = 308
nm, EMG 53 MSC, Fa. Lambda) auf einen 5 mm dicken Ag-Stab statt [42],[43]. Die
Pulsenergien liegen um 10 mJ und die Repetitionsrate betragt 3 Hz. In Abb. 3.2 ist
die Schichtpraparation schematisch dargestellt. Das durch Laserverdampfen entstehende
keulenférmige Ag-Plasma ist durch ein helles, griines Rekombinationsleuchten der Ag-
Atome gekennzeichnet. Gleichzeitig mit dem Prozefl des Laserverdampfens stromt iiber
eine Multikanal-Platte, die sich unterhalb des Ag-Stabes befindet, das Xenon dosiert und
gleichmaflig ein und kondensiert mit den Ag-Atomen auf dem 2 cm entfernten und auf
40 K gekiihlten LiF-Substrat. Die mit Ag-Atomen dotierte Xe-Schicht besitzt eine zylin-
drische Form mit einem Durchmesser von ca. 1 ¢m und bedingt durch die raumliche
Anordnung bei der Zucht zeigt die Schicht einen Gradienten in der Ag-Konzentration.
Die Ag/Xe-Konzentration kann durch Variation des Xe-Zuchtdruckes zwischen 1:1000

und 1:3000 varilert werden.
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3.3 Das Lasersystem

Die fiir die zeitaufgelosten Untersuchung der Dynamik und Relaxation der Ag-Atome in
der Xe-Matrix benotigten ultrakurzen Pulse im Wellenlangenbereich von 640 nm bis 680
nm bzw. 320 nm und 340 nm werden in einer Kombination aus kommerziellen Ultra-

kurzpulslasersystem und selbstgebautem Farbstoffverstarker erzeugt.

3.3.1 Das Femtosekunden-Lasersystem

In Abb. 3.3 ist das CPA-1-Lasersystem der Fa. Clark-MXR Inc. zur Erzeugung von
ultrakurzen Pulsen dargestellt, wobei die Abkiirzung CPA (chirped pulse amplification)

fiir das Prinzip der Verstarkung von frequenzmodulierten (gechirpten) Pulsen steht.

100 fs, 3 nJ 100 ps, 4 nJ
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B 4,
5Wcw
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100 MHz %L
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Abb. 3.3: Schematischer Aufbau des Femtosekundenlasersystemes der Fa. Clark-MXR
Inc.. Die Pulse besitzen nach Verlassen des Kompressors bei einer Dauer von ca. 180 fs

eine Energie von 0.6 mJ.

Das System besteht zum einen aus einem Oszillator mit einem Titan-Saphir (Ti:Sa)-
Kristall, der tiber einen Argon-lonen-Laser (Modell Innova 310, Fa. Coherent) all-line
kontinuierlich mit 5 W gepumpt wird. Die ultrakurzen Pulse mit einer Dauer von 100 fs
und einer Bandbreite von 10 nm bei einer Zentralwellenlange von 800 nm werden im Os-
zillator durch das Prinzip des Kerr-Linsen-Modenkoppelns erzeugt [40]. Die Energie der

ultrakurzen Pulse liegt um 3 nJ bei einer Repetitionsrate von 100 MHz. Der anschlieflende
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Isolator, der insgesamt dreimal durchlaufen wird, dient zur optischen Trennung der
Strahlengange. Um Beschadigungen der optischen Komponenten aufgrund der hohen
Spitzenintensitaten zu unterbinden, werden im Strecker die Pulse vor der anschlieflen-
den Verstarkung in einer Littrow-Gitter-Spiegelkombination durch die Winkeldisper-
sion von 100 fs auf 100 ps verlangert und somit die Intensitdt des Pulses durch die
zeitliche Streckung um einen Faktor 1000 verringert [21]. Die daraus resultierende Grup-
pengeschwindigkeitsdispersion (GVD) bewirkt eine Phasenmodulation des Pulses, die als
Chirp bezeichnet wird.

Die gechirpten Pulse werden nach erneutem Durchlaufen des Isolators als seed -Puls
in den Resonator des regenerativen Verstarkers, der als Verstarkungsmedium ebenfalls
einen Ti:Sa-Kristall besitzt, eingekoppelt. Der Kristall wird durch einen giitegeschalteten
Nd:YAG-Laser (Modell ORC-1000, Fa. Clark-MXR Inc.) bei 532 nm und einer Leistung
von 8 W mit einer Pulsdauer von 100 ns bei einer Repetitionsrate von 1 kHz gepumpt.
Die Ein- und Auskopplung des seed-Pulses in den Resonator wird iiber eine Pockelszelle
gesteuert. Die Umlaufzeit des Pulses im Resonator ist so eingestellt, dafl der Puls optimal
beziiglich des Nd:YAG-Pumpprozesses verstarkt wird. Der seed -Puls verbleibt fiir ca. 30
Umlaufe im Verstarker-Resonator und wird dabei kontinuierlich verstarkt. Die Energie
der Pulse liegt nach Verlassen des regenerativen Verstarkers um 1.1 mJ bei einer Repeti-
tionsrate von 1 KHz. Im Anschlul durchlaufen die so verstarkten gechirpten Pulse
nochmals den Isolator, bevor sie abschliefend im Kompressor durch eine Littrow-
Anordnung zweier Gitter auf ca. 180 fs verkiirzt werden. Die ultrakurzen Pulse aus dem
Ti:Sa-Lasersystem besitzen bei einer Repetitionsrate von 1 KHz eine Energie von 600 puJ.
In einem PG-FROG (Polarization-Gate Frequency Resolved Optical Gating)-Aufbau,
bei dem mit Hilfe eines nichtlinearen Prozesses 3. Ordnung ein Autokorrelationssignal
erzeugt wird, kann der ultrakurze Puls beziiglich Dauer, Bandbreite und Chirp charak-

terisiert werden.

3.3.2 PG-FROG-Aufbau

Bei dem hier vorgestellten Aufbau, der in Abb. 7?7 schematisch dargestellt ist, wird zur
Erzeugung des Autokorrelationssignales der optische Kerr-Effekt eingesetzt.

Dazu wird der zu charakterisierende Puls mit einem Strahlteiler in einen starken Gate-
und schwachen Signalstrahl aufgespalten und diese mit einer zeitlichen Verzogerung in
einem Kerr-Medium (Saphir, 1 mm dick) zum Uberlapp gebracht. Die Polarisation des

Signalstrahles wird mit einem Polarisator auf 0° eingestellt. Der zeitlich verzogerte Gate-
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Abb. 3.4: PG-FROG-Aufbau zur Charakterisierung der ultrakurzen Pulse aus [60].

strahl, der beziiglich der Signalstrahlpolarisation um 45° gedreht ist, bewirkt eine in-
tensitatsabhangige Anderung des Brechungsindexes im Kerr-Medium. Als Folge dessen
kommt es im zeitlichen Uberlapp zu einer Drehung der Polarisation des Signalpulses. Die
Anordnung der gekreuzten Polarisatoren im Signalstrahl dient dazu, das Hintergrund-
spektrum zu unterdriicken. Die Detektion des im Kerr-Medium erzeugten Autokorrela-
tionssignales erfolgt in einer Anordnung aus Monochromator und CCD-Kamera (Flash
Cam, Fa. PCO). Um ein zweidimensionales Abbild des Pulses zu erhalten, werden Spek-
tren fiir verschiedene Verzogerungszeiten zwischen Gate- und Signalpuls aufgenommen,
die dann das sogenannte Spektrogramm bilden. Aus diesem Spektrogramm erhélt man
Informationen iiber Phase und Form des ultrakurzen Pulses. Da es sich um einen nicht-
linearen Prozefl 3. Ordnung handelt, bendtigt man geniigend hohe Pulsintensitaten, um
ein solches FROG-Spektrogramm aufzunehmen. In Abb. 3.5 ist das Spektrogramm eines
chirpfreien Ti:Sa-Pulses der Zentralwellenlange 800 nm mit einer spektralen Breite von

10 nm und einer zeitlichen Dauer von 160 fs dargestellt.
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Abb. 3.5: FROG-Spektogramm eines Ti:Sa-Pulses der Zentralwellenlange 800 nm mit

einer Bandbreite von 10 nm und einer Pulsdauer von 160 fs.

3.3.3 Der 2-stufige Farbstoffverstarker

Die fiir das Experiment bendtigten ultrakurzen Pulse zwischen 640 nm und 680 nm erhalt
man, indem die Ti:Sa-Pulse im Wasser ein Weifilichtkontinuum erzeugen, aus dem die
gewlinschte spektrale Komponente herausgefiltert und in einem selbstgebauten 2-stufigen
Farbstoff-Nachverstarker verstarkt wird. Mit einem Folienstrahlteiler (Fa. LOT Oriel)
wird aus dem Ti:Sa-Strahl ca. 1 % (6 uJ) ausgekoppelt und mit Hilfe eines Filterrades
(Transmission 10 % - 100 %, Fa. Laser Components) in seiner Energie variiert. Der Strahl
mit einem Durchmesser von 6 mm wird zunachst zur Verbesserung des Strahlprofiles mit
einer Linse der Brennweite 1000 mm in ein Raumfilter RF mit einem Durchmesser von
200 pm fokussiert. Anschlieflend wird der Strahl in eine mit deionisiertem Wasser gefiillte
5 mm breite Quarzdurchflulkiivette fokussiert, wobei es durch Selbstphasenmodulation
und Selbstfokussierungseffekte in der Fliissigkeit zur Weifilichterzeugung kommt [21],[38].
Im allgemeinen reicht zur Weifllichterzeugung eine Energie von maximal 0.5 pJ aus. Das
wenig oberhalb seiner Schwellenenergie erzeugte Weifilicht ist um die Zentralwellenlange
von 800 nm zentriert und die spektrale Breite deckt den Bereich von 300 nm bis 1200 nm

ab. Die Stabilitat des WeiBllichtes hangt stark von der Puls-zu-Puls-Stabilitat der ultra-
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kurzen Ti:Sa-Pulse ab und die Schwankung ist bei optimaler Justage kleiner als 5 %. Das
erzeugte s-polarisierte Weifillicht wird tiber einen Achromaten der Brennweite f = 200 mm
gesammelt und in den 2-stufigen Farbstoffverstarker bzw. in die Bethunezellen eingekop-
pelt. In Abb. 3.6 ist das Prinzip der Pulsverstarkung mit anschliefender Kompression
verdeutlicht.

Das Herzstiick im Verstarker sind die beiden je 4 ¢m langen Bethunezellen BZ, die die
Form eines gleichschenkeligen Prismas besitzen und eine Durchbohrung haben, durch die
der in Propenylcarbonat (PC) geloste Farbstoff DCM (Fa. Radiant Dyes & Laser Acc.)
fliefit. Die Konzentration der Farbstoflosung in der ersten Stufe ist 0.2 g DCM pro 1
1 PC und die der zweiten Stufe ist 0.015 g/1. Das Absorptionsprofil von DCM hat eine
Halbwertsbreite von 150 nm und sein Maximum bei 480 nm. Das Emissionsspektrum
zwischen 615 nm und 666 nm hat sein Maximum bei 639 nm. Der Durchmesser der
Durchbohrung der ersten Bethunezelle ist 1.5 mm und der der zweiten ist 4 mm. Die
Zellen werden seitlich mit einem frequenzverdoppelten Nd:YAG-Laser (Modell Brilliant,
Fa. Quantel) bei 532 nm und einer Energie von 150 mJ bei einer Pulsdauer von 5 ns
mit 10 Hz gepumpt. Der Einsatz des Nd:YAG-Lasers anstelle eines vorher benutzten
XeCl-Lasers stellte einen grofien Fortschritt nicht nur im Hinblick auf die Pulsstabilitat
der ultrakurzen Pulse dar, sondern auch beziiglich der Verwendungsdauer des Farbstoffes.
Durch den Pumpprozefi mit dem Nd:YAG-Laser wird der Farbstoff wesentlich weniger
beansprucht, so dafl die Farbstofflosung tiber einen langeren Zeitraum eingesetzt werden
konnte und so zu der schon einleitend geforderten Pulsstabilitat beitrug.

Das runde Strahlprofil des Nd:YAG-Lasers mit einem Durchmesser von 1 em wird in
einem Teleskop bestehend aus einer konkaven (f = —90 mm) und einer konvexen (f =
250 mm) Zylinderlinse aufgeweitet und erhélt so ein Rechteckprofil mit den Mafien 1 em -
3.5 em. Mit diesem angepafiten Strahlprofil ist es moglich, die Bethunezellen vollstandig
auszuleuchten und effektiv zu nutzen. Der Vorteil der Bethunezelle liegt darin, daf§ durch
die Prismenform und die dadurch bedingten internen Reflexionen eine gleichméfiige Aus-
leuchtung des Farbstoffes und damit ein gauflformiges Verstarkungsprofil gewéhrleistet ist.
Die erste Zelle wird mit 30 % der Energie des Nd:YAG Lasers und die zweite Stufe mit den
verbleibenden 70 % gepumpt. Die Energiestabilitat des Nd:YAG-Lasers liegt bei 4 % und
der zeitliche Jitter wird mit weniger als 0.5 ns angegeben. Um den zeitlichen Uberlapp
zwischen dem die Bethunezellen pumpenden Nd:YAG-Laser und den ultrakurzen Pulsen
des Ti:Sa bzw. des Weillichtes zu optimieren und eine maximale Verstarkung zu erreichen,
benutzt man eine Verzogerungseinheit (Modell DG535, Fa. Stanford Research), die extern

iiber den Pockelszellentreiber des regenerativen Ti:Sa-Verstarkers mit 1 KHz gesteuert
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Abb. 3.6: Aufbau des 2-stufigen Farbstoffverstarkers mit den beiden Bethunezellen BZ, die
durch einen Nd:YAG-Laser im Verhaltnis 30:70 gepumpt werden. Uber einen Bandpafifil-
ter kann die gewlinschte Wellenlange aus dem Weifilicht separiert und verstarkt werden.
Die Pulse durchlaufen insgesamt dreimal die Bethunezellen und werden iiber einen Polari-
sationswiirfel PW aus dem Verstarker ausgekoppelt. Die Raumfilter RF dienen dazu, das
Strahlrofil zu verbessern. In einem Prismen-Kompressor werden die Pulse verkiirzt und
anschlieffend in einem KDP-Kristall bzw. BBO-Kristall verdoppelt. Die Pulse kénnen in

einem FROG-Aufbau und einem Monochromator (MC) charakterisiert werden.
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wird. Das Signal wird in der Verzégerungseinheit auf 10 Hz dividiert und tiber eine interne
Verzogerung die Blitzlampen und der Q-Switch des Nd: YAG-Lasers optimal beziiglich der
Verstarkung in den Zellen getriggert.

Mit Hilfe eines Bandpaf-Filtersatzes (Fa. Laser Components), der nach der ersten
Bethunezelle eingesetzt wird, kann die fiir das Experiment bendtigte Wellenlange aus
dem Weifllicht in 5 nm bzw. 10 nm-Schritten von 640 nm bis 680 nm herausgefiltert
werden. Die Bandbreite der Filter liegt bei 5 nm bzw. 10 nm. Der Puls der gewtlinschten
Wellenlange durchlauft anschlielend die zweite Bethunezelle, wobei der Strahldurchmesser
durch ein Teleskop dem grofleren Durchmesser der Durchbohrung angepafit wird. Wie
in Abb. 3.6 dargestellt, wird der Strahl nach der zweiten Stufe durch das zweimalige
Passieren eines \/4-Plattchens um 90° in seiner Polarisation gedreht und durchlauft ein
drittes Mal die zweite Bethunezelle, bevor der nun p-polarisierte Strahl tiber einen Pola-
risationswiirfel ausgekoppelt wird und den Verstarker verlafit.

In allen mit Lasern gepumpten Farbstofflasersystemen stellt die spontane Emission des
Farbstoffes ein grofies Problem dar, da sie einen merklichen Teil der Inversion auf Kosten
der induzierten Emission abbauen kann [20]. Dadurch kommt es zu einer Verstarkung der
spontanen Emmision ASE (Amplified Spontanous Emission) und diese iiberlagert sich
als zeitlich breiter Untergrund der schmalen Laseremission. Durch die ASE bedingt tre-
ten zusatzliche Schwankungen in der Pulsintensitat auf. In unserem Fall betragt der
Anteil der ASE nach der ersten Stufe und einem Bandpafifilter zur Selektion der spek-
tralen Komponente bei einer Verstarkung um einen Faktor 2000 ca. 5 % im Signal. Um
eine Verstarkung der ASE in der zweiten Stufe zu vermeiden, wird zwischen den einzel-
nen Verstarkerstufen ein sattigbarer Absorber SA eingebaut, der durch die intensiven
Pulse gesattigt wird und dabei die schwachere ASE unterdriickt. Ein 1 mm dickes Farb-
filter (RG715, Fa. Schott), dessen Absorptionsprofil im Bereich der zu verstarkenden
Wellenlange liegt, wird als sattigbarer Absorber SA in den Brennpunktes des Teleskopes
nach der ersten Stufe eingebaut. Bei Pulsen mit moderaten Energien besitzt dieses Fil-
ter eine Transmission Ty von 107°. Mit zunehmender Intensitit I der Pulse wird der
Grundzustand des sattigbaren Absorbers durch optisches

Pumpen entvolkert und aufgrund der im Vergleich zur Pulsdauer langen Lebensdauer 7
des angeregten Zustandes die Absorption in einem schmalen Spektralbereich gesattigt,
d.h. der Absorber bleicht aus und die Transmission 7" erhoht sich wesentlich. Es gilt die
Beziehung:

T /S
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wobel [ die Sattigungsintensitat des Absorbers ist. Um einen sattigbaren Absorber
auszubleichen sind hohe Intensititen ndétig und die eingestrahlte Intensitat [ muf
wesentlich grofer als [, sein. Ultrakurze Pulse besitzen diese benétigte Intensitat, wahrend
die ASE aufgrund der Lebensdauer von ca. 50 ns unterhalb der Sattigungsintensitat liegt.
Durch den Einsatz des SA sinkt der Anteil der ASE nach der ersten Stufe um einen Faktor
10 auf unter 0.5 %. Nach zweimaligem Durchlaufen der zweiten Stufe und Auskopplung
aus dem Verstdrker wird der Strahl mit einer Linse (f = 500 mm) in ein Raumfilter RF
mit einem Durchmesser von 200 pm fokussiert. Diese Anordnung dient dazu, das Strahl-
profil zu verbessern, fithrt aber aufgrund der unterschiedlichen Strahlcharakteristika von
Puls und ASE zu einer weiteren Unterdriickung der ASE. Die resultierende Verstarkung
der Pulse zwischen 640 nm und 680 nm im Farbstoffverstarker liegt bei knapp 10°, wobei
die ASE im Gesamtsignal weniger als 2 % ausmacht. Die Energien der ultrakurzen Pulse
werden mit einem pyroelektrischen Detektor (Model J3-02, Fa. Molectron) gemessen und
die Pulse um 660 nm besitzen bei einer Repetitionsrate von 10 Hz eine Energie von max.
10 pJ. Die Puls-zu-Pulsschwankungen liegen bei optimaler Justage bei maximal +5 %.
Die Charakterisierung der Pulse beztiglich ihrer Dauer 7p und ihrer Bandbreite Av wird

im folgenden Abschnitt erlautert.

3.3.4 Pulskompression und Charakterisierung

Durch die im Verstarker eingebauten optischen Komponenten wie Linsen, Filter, Po-
larisationswiirfel und A\/4-Plattchen aus BK7-Material und den mit der Farbstofflosung
gefiillten Bethunezellen kommt es aufgrund der Gruppengeschwindigkeitsdispersion
(GVD) zu einer zeitlichen Verbreiterung der Weifllicht-Pulse, die ohne den Einfluf} der
GVD kiirzer als die sie erzeugenden Ti:Sa-Pulse waren.

Die GVD fiir BK7 liegt bei -2.6604 fs/(nm-cm). Der Einfachheit halber wird fir den
Farbstoff in den Zellen der gleiche Wert angenommen. Unter der Annahme von 17 em
Material im Verstarkeraufbau, wobei die Bethunezellen allein 12 ¢m ausmachen, und
einer Bandbreite Ar von 8 nm fiir einen Puls um 660 nm ergibt sich damit eine zeitliche
Verbreiterung der Pulse um rund 360 fs auf gut 540 fs. In einer Autokorrelation wurde
die Pulsdauer nach Verlassen des Verstarkers zu 800 fs bestimmt. Die zusatzliche Verbrei-
terung ist damit zu erklaren, dafl der Einflul der Farbstoffliissigkeit doch grofler ist als
angenommen.

Um die Dauer 7p der Pulse zu verkiirzen, wurde nach dem Verstarker ein Kompressor

bestehend aus zwei gleichschenkligen F2-Prismen aufgebaut, deren GVD positiv ist und
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so die negative GVD der optischen Komponenten aus BK7 kompensiert [21]. Der Abstand
der beiden Prismen betragt ca. 140 cm und kann iiber einen auf einem Verschiebetisch
montierten Spiegel variiert werden. Die GVD der F2-Prismen liegt bei +0.33 fs/(nm-cm)
und bei einer Laufstrecke von 280 c¢m ist es moglich, die GVD durch das Material um
93 fs/nm zu kompensieren (Vergl. Abb. 3.6). Um den Chirp des Pulses zu kompen-
sieren, kann iiber eine Mikrometerverstellung eines der Prismen beziiglich des einfal-
lenden Strahles verschoben und damit die Menge des durchlaufenden Prismenmateri-
ales beziiglich des Chirps des Pulses variiert werden. Diese Chirpkompensation fiithrt zu
einer weiteren Pulsverkiirzung. Unter der Annahme Bandbreiten-begrenzter gauflformiger
Pulse ergibt sich mit 7p - Av = 0.441 eine minimal zu erreichende Pulsdauer 7p von 78 fs.
Im FROG-Aufbau kann die Kompression der Pulse als Funktion der Bandbreite Ar und
der Pulsdauer 7p kontrolliert werden [60]. In Abb. 3.7 ist exemplarisch ein FROG-
Spektrum fiir einen komprimierten, chirpfreien Puls mit A = 655 nm und einer Bandbreite
von 8 nm dargestellt, dessen Pulsbreite 72 fs betragt. Die Dauer der komprimierten Pulse
der Zentralwellenlangen 646 nm und 668 nm ist vergleichbar und liegt je nach Kompres-
sorjustage zwischen 60 fs und 80 fs.

Bevor die Pulse in einem KDP-Kristall (Dicke 0.5 mm, geschnitten fiir A = 655 nm, Fa.
Laser Components) verdoppelt werden, wird in einem \/2-Plattchen die p-Polarisation
um 90° gedreht. Die Energien der s-polarisierten Grundwelle (lw) um 660 nm liegen
bei maximal 5 pJ und die der verdoppelten Pulse (2w) um 330 nm mit p-Polarisation
um 1 pJ bei einer Puls-zu-Pulsschwankung von maximal +10 %. Die Dauer und der
Chirp der verdoppelten Pulse kann im FROG-Aufbau aufgrund der zu geringen Inten-
sitaten nicht kontrolliert werden. Um Aussagen iiber die Pulsdauer zu treffen, kann der
bei der Zwei-Farben-Pump-Probe-Messung zur Nullpunktsbestimmung angewandte op-
tische Kerr-Effekt im LiF-Substrat in der Probenkammer benutzt werden (siehe Kapitel
5, Zwei-Farben-Pump-Probe-Messungen). Dieser Aufbau ist vergleichbar mit dem des
FROG-Aufbaues und das mit einer Diode detektierte Korrelationssignal zwischen dem
fundamentalen und dem verdoppelten Puls ist in Abb. 3.8 gezeigt. Aussagen {iber einen
moglichen Chirp der UV-Pulse konnen mit dieser Anordnung nicht getroffen werden.
Die Kreuzkorrelationsbreite Aty ist unter der Annahme von gaufiformigen Pulsen zu

172 fs bestimmt worden. Daraus ergibt sich mit Atxx = 2v/In 2\/(27'22 + 72)/2 und einer

lw-Pulsdauer 77 von 80 fs eine Pulsdauer 7, fiir den verdoppelten Puls von 165 fs. Die
Verbreiterung der UV-Pulsdauer gegeniiber den Pulsen der Grundwelle ist auf die geringe
Bandbreite Av des KDP-Verdopplerkristalles von 1.62 nm-mm und die unterschiedlichen

Geschwindigkeiten der spektralen Komponenten im Kristall zuriickzufithren.
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Abb. 3.7 FROG-Spektrogramm eines im Prismenkompressor auf 72 fs komprimierten

Pulses mit einer Zentralwellenlange von 655 nm und einer Bandbreite von 8 nm.

In einem Monochromator (Modell 306 MV mit 300 L/mm-Gitter, Fa. Minuteman) kann
tiber eine CCD-Zeilenkamera (Typ Sony ILX703, spektrale Empfindlichkeit 300-900 nm,
Fa. Tichawa) neben der Wellenlénge auch die Bandbreite der Grundwelle und der Ver-
doppelten bestimmt werden. Die gemessenen Bandbreiten von 8 nm und 1.9 nm sind
in der Abb. 3.9 exemplarisch fiir Pulse mit A = 668 nm und A = 334 nm gezeigt und
vergleichbar mit den anderen im Experiment eingesetzten Wellenlangen. Zur Frequenz-
verdopplung wurde auch ein fiir 800 nm geschnittener 0.2 mm dicker BBO-Kristall (Fa.
Dohrer) benutzt, dessen Effizienz deutlich hoher als die des KDP-Kristalles war. Die
Bandbreite der Verdoppelten zeigte sich, wie in Abb. 3.10 gezeigt, unbeeinflufit davon.

Mit diesem hier beschriebenen Laseraufbau ist die Erzeugung stabiler ultrakurzer Pulse
im Bereich zwischen 640 nm und 680 nm bzw. durch Frequenzverdopplung zwischen 320
nm und 340 nm moglich. In Tab. 3.1 sind zur besseren Ubersicht die Charakteristika der

einzelnen Pulse exemplarisch aufgelistet.
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Abb. 3.8: Kerr-Signal zwischen dem fundamentalen Puls um 668 nm und dem frequenz-
verdoppelten Puls um 334 nm. Die Kreuzkorrelationsbreite ist Atgx = 172 fs. Daraus

laBt sich die Dauer des 2w-Pulses zu 165 fs bestimmen.

1w-Puls | 2w-Puls
Energie / pJ 5 05-1
Bandbreite / nm | 8 1.9
Pulsdauer / fs 60-80 160-170
Stabilitat / % +5 +10

Tab. 3.1: Charakterisierung der ultrakurzen Pulse am Beispiel 668 nm bzw. 334 nm. Die

Daten sind typisch fiir die im Experiment eingesetzten Pulse.
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Abb. 3.9: Die Bandbreite der ultrakurzen Pulse a) der Grundwelle um 668 nm ist zu &

nm und die b) der Verdoppelten um 334 nm zu 1.9 nm bestimmt worden.

3.3.5 Experimentelle Methoden zur Beobachtung der Wellen-
paketdynamik

Ausfiihrliche Diskussionen der Pump-Probe-Technik und ihrer Anwendung finden sich
bei Diels und Rudolph [21], Kaiser [38] und Manz und Woste [47]. In der Pump-Probe-
Spektroskopie wird das zu untersuchende System mit einem starken ultrakurzen Pumppuls
elektronisch in einen Nichtgleichgewichtszustand angeregt und aufgrund der koharenten
Uberlagerung von Schwingungseigenzustanden ein lokalisiertes Wellenpaket prapariert.
Das im angeregten Zustand erzeugte Wellenpaket entwickelt sich zeitlich und raumlich
unter dem Einflul der Kernbewegung auf den angeregten Potentialflachen, wobei die
physikalisch relevanten Grofilen die Gruppengeschwindigkeit des Wellenpaketes und die
Energierelaxationszeit T} des angeregten Zustandes sind. Die zeitliche Entwicklung des
angeregten Zustandes in einen Gleichgewichtszustand wird mit einem i. a. schwacheren

Probepuls detektiert, der zeitlich verzogert zum Pumppulses eingestrahlt wird. Im all-
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Abb. 3.10: Vergleich der Bandbreiten des frequenzverdoppelten Pulses um 334 nm bei
Benutzung eines KDP-Kristalles (—) und eines BBO-Kristalles (- - -).

gemeinen wird dazu eine optische Eigenschaft des Systemes, wie z. B. die Absorption
oder die Fluoreszenz als Funktion der Verzogerungszeit zwischen Pump- und Probepuls
detektiert. Grundlegende Voraussetzung fiir die Pump-Probe-Technik ist die Existenz
eines Probefensters, d. h. eines Bereiches mit einem grofien Franck-Condon (FC)-Faktor
zwischen der Potentialflache, auf der die Entwicklung des Wellenpaketes stattfindet,
und dem Grundzustandspotential oder einer anderen Potentialfliche. Existieren eine
oder mehrere Positionen, in denen die FC-Ubergangswahrscheinlichkeit zwischen zwei
Zustanden besonders hoch ist und eine starke Abhéangigkeit vom Kernabstand aufweist,
so konnen z. B. durch Ionisation in hohere Zustande oder durch stimulierte Emission
Aussagen tiber die Dynamik bei anderen Kernauslenkungen und die Bevilkerungszeit
der relaxierten Zustande gewonnen werden. Besitzen Pump- und Probepuls die gleiche
Wellenlange, so handelt es sich um die resonante Pump-Probe-Technik. Im anderen Fall
spricht man von der Zwei-Farben Pump-Probe-Technik.

Das Ag-Atom in der Xe-Matrix, das zusammen mit seinen nachsten 12 Xe-Nachbaratomen
als Quasimolekiil betrachtet wird, wird elektronisch mit einem starken Pumppuls um 330

nm bei kleinen Kernauslenkungen vom 5s-Grundzustand in einen der 5p-Zustande (SB,
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—JT oder +JT) angeregt. Die Dynamik der p-Orbital-Wechselwirkung mit der Umge -
bung und die Depopulationszeit des angeregten Zustandes werden mit der resonanten
Pump-Probe-Technik untersucht. Dazu wird ein zeitlich verzogerter, sehr schwacher
Probepuls gleicher Wellenlange eingestrahlt und dessen Absorptionsanderung als Funktion
der Verzogerungszeit gemessen.

Ergédnzend wurde in dieser Arbeit die Zwei-Farben Pump-Probe-Spektroskopie in Form
der Fluoreszenzverlustspektroskopie eingesetzt. In dieser Anordnung wird wiederum mit
dem UV-Puls die elektronische Anregung durchgefiithrt und mit einem starken Probepuls,
der die Wellenlange der Fundamentalen um 660 nm tragt und somit innerhalb der Fluo-
reszenzbande aus dem relaxierten SB-Zustand liegt, die Emission stimuliert (Vergl. Abb.
2.1 im Kapitel Jahn-Teller-Effekt am Ag/Xe-System). Die Anderung der spontanen Emis-
sion wird als Funktion der Verzogerungszeit zwischen Pump- und Probepuls gemessen und
erméglicht neben der Detektion der Wellenpaketdynamik bei grofien Kernauslenkungen
auch Aussagen iiber Relaxationsprozesse.

Der Aufbau der Strahlverzdgerungseinheit zur Durchfithrung dieser beiden Techniken wird

im folgenden Abschnitt beschrieben.

3.4 Die Strahlverzogerungseinheit

3.4.1 Resonanter Pump-Probe-Aufbau

Der Aufbau der Strahlverzogerungseinheit fiir den Fall der resonanten Pump-Probe-
Technik ist in Abb. 3.11 dargestellt. Mit einem UGI1-Filter (2 mm, Fa. Schott) wird
nach der Frequenzverdopplung im KDP- oder BBO-Kristall die Fundamentale um 660 nm
geblockt. Der frequenzverdoppelte Puls mit einer Pulsdauer von ca. 170 fs wird an einem
1 mm dicken Strahlteiler ST (Fa. Laseroptik), der unter 45° fiir 310 - 350 nm hochreflek-
tierend und im langerwelligen Bereich hochtransmittierend ist, in Pump- und Probepuls
aufgespalten. Der transmittierte Probepuls tragt mit 10 nJ ca. 2 % der Energie und der
reflektierte Pumppuls mit maximal 500 nJ wird iiber die Verzdgerungsstrecke gefiihrt,
die aus einem auf einem Schlitten (Typ M.414.10, Fa. Physics Instruments) montierten,
breitbandig Au-beschichteten Retroreflektor (UBBR1-5UV, Fa. Newport) besteht, der
liber einen Schrittmotor (VRDM 564/50 LNA, Fa. Berger & Lahr) und eine Steuerung
(Modell SMK 02-Z, Fa. Owis) verfahren werden kann. Die Schrittweite des Motors liegt
bei 1 pm/Schritt und dies entspricht einer Auflésung von 6 fs.

Mit einer Quarzlinse (f = 250 mm) werden die beiden Teilstrahlen auf die Ag/Xe-Schicht
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Abb. 3.11: Aufbau der Strahlverzogerungseinheit fiir die resonanten Pump-Probe-
Messungen (KDP: Verdopplerkristall; ST, ST2: Strahlteiler; UGl: UV-Filter und R,T:

Dioden zur Messung der Referenz- und Transmissionssignale).

fokussiert und zum raumlichen Uberlapp gebracht. Die Ag/Xe-Schicht befindet sich
beziiglich der einfallenden Strahlen auf der abgewandten Seite des LiF-Substrates. Die
Anderung der Transmission des schwachen Probepulses als Funktion der Verzogerungszeit
tp zwischen Pump- und Probepuls wird mit einer Diode T detektiert. Die Transmis-
sion des Probepulses nimmt durch den Pumppuls aufgrund einer photoinduzierten Ag-
Migration und Dimerisierung stetig zu [42]. Aus diesem Grund wird in den Strahlen-
gang des Pumppulses ein Shutter eingebaut, der es erlaubt, die aktuelle Transmission des
Probepulses zu jeder Verzogerungszeit zu messen. Die Absorption der Ag-Atome in der
Xe-Schicht liegt bei 70 + 5 % und nimmt wahrend der Messung zwischen 10 % und 15 %
ab. Aufgrund der photoinduzierten Migration und der dadurch bedingten Abnahme der
Ag-Zentrenzahl wird jede Messung an einem neuen Probenort durchgefiihrt.

Wiederum 2 % des tiber die Verzogerungsstrecke laufenden Pumppulses werden iiber
einen zweiten Strahlteiler ST2 als Referenz ausgekoppelt und iiber eine Diode R (Modell
S1722-02, Bandbreite 190-1100 nm, 60 MHz, Fa. Hamamatsu) detektiert. Alle im Aufbau

eingesetzten Dioden sind vom gleichen Typ. Die Referenz- und Transmissionssignale der
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Dioden werden durch schnelle Vorverstarker (Modell CLC 100, Fa. Comlinear Corp.)
mit einen Faktor 10 multipliziert. Die Verstarker besitzen eine Bandbreite von 500 MHz
und eine Anstiegszeit von 600 ps. Mit Hilfe zweier Boxcars (Modell SR250, Fa. Stanford
Research) werden in einem Oszilloskop (TDS350, 200 MHz, 1 GS/s, Fa. Tektronix)
durch die Verschiebung der Gates und die Variation der Breiten der Integrationsbereich
optimal den Signalen angepafit. Die Gatebreiten liegen bei 20 ns. Die Transmissions-
und Referenzsignale der Dioden werden im Boxcar in Analogsignale umgewandelt, iiber
eine AD-Wandlerkarte (DAS1600, Fa. Keithley) digitalisiert und anschliefiend im Rechner

weilterverarbeitet.

3.4.2 Zwei-Farben-Pump-Probe-Aufbau

Im Fall der Zwei-Farben Pump-Probe-Spektroskopie tragt der Pumppuls wie im reso-
nanten Fall die frequenzverdoppelte Wellenlange um 330 nm und wird am Strahlteiler ST
reflektiert und iiber die Verzogerungsstrecke gefiihrt. Der Probestrahl mit der Wellenlange
der Fundamentalen um 660 nm durchdringt unabgeschwécht den Strahlteiler ST (siehe
Abb. 3.12).

In beide Strahlengange sind Polarisatoren P eingebaut und die Linse, mit der die Teil-
strahlen auf die Ag/Xe-Schicht fokussiert werden, ist in der Mitte geteilt und diese Teile
sind im Abstand von ca. 1 c¢cm montiert, um den Farbfehler bei der Abbildung auf-
grund der unterschiedlichen Wellenlangen zu kompensieren. Das LiF-Substrat mit der
Ag/Xe-Schicht ist um ca. 30° aus der vertikalen Anordnung gedreht. Mit einem 1 mm-
UG1-Filter wird im Pumpstrahl die Grundwelle und mit einem 1 mm-RG610-Filter im
Probestrahl die Verdoppelte um 330 nm unterdriickt. Um die Sattigung der Absorption
in der Ag/Xe-Schicht zu vermeiden und damit die Effienz der stimulierten Fluoreszenz
zu erhohen, wird die Energie des Pumpstrahles mit Hilfe eines metallisch beschichteten
Filtersatzes abgeschwacht und somit der Verlust im zu messenden Fluoreszenzsignal opti-
miert. Mit Hilfe zweier Dioden R und T detektiert man einerseits als Referenz einen Teil
des tiber den Strahlteiler ST2 ausgekoppelten Pumppulses und andererseits die Anderung
der Transmission des Pumppulses durch die Ag/Xe-Schicht. Die Anderung der sponta-
nen Emission als Funktion der Verzogerungszeit zwischen Pump- und Probepuls wird mit
einer Linse gesammelt und mit einem Photomultiplier PM detektiert, der mit 1 kV be-
trieben wird. Der Shutter moduliert in diesem Aufbau den Probestrahl und die spontane
Fluoreszenz kann ohne den stimulierenden Einflufl des Probepulses gemessen werden.

Alle Signale werden nachverstarkt und iiber die jeweiligen Boxcars die Breiten und die
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Abb. 3.12: Aufbau der Strahlverzogerungseinheit im Fall der Zwei-Farben Pump-Probe
Anregung (KDP: Verdopplerkristall; ST, ST2: Strahlteiler; P: Polarisator; A: Analysator;
UGI1, RG630: Filter; R, T: Dioden zur Messung der Referenz bzw. der Transmission und
PM: Photomultiplier).

Verschiebung der Gates am Oszilloskop optimiert. Um die Fluoreszenz aus der SB-Bande,
die eine strahlende Lebensdauer von 58 ns besitzt, im Bereich von 620 nm bis 700 nm mit
einer Halbwertsbreite von 55 nm zu detektieren und zusatzliches Licht des Probepulses in
diesem Bereich zu unterdriicken, wird ein RG695-Langpafifilter der Dicke 3 mm oder ein
passendes Bandpafifilter benutzt und das Gate mit einer Breite von 40 ns um ca. 50 ns

bezuglich des Probestrahlsignales verschoben. Zur Detektion der Fluoreszenz aus der
—JT-Bande bei 545 nm (FWHM 45 nm) mit einer Lebensdauer von 22 ns werden zwei
Bandpafifilter der Zentralwellenlange 540 nm und einer Halbwertsbreite von 10 nm bzw.
40 nm eingesetzt. Die eingestellten Gatebreiten liegen zwischen 20 ns und 40 ns und die
Verschiebung beztiglich des Probestrahlsignales bei 0 ns. Um Laser bedingte Schwankun-

gen auszugleichen, werden die Fluoreszenzsignale mit dem Referenzsignal normiert.
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Ag/Xe-Schicht

Abb. 3.13: Schematische Darstellung der Strahlgeometrie von Pump- und Probepuls. Mit
d = 50 pm ist der Fokusdurchmesser um einen Faktor 3 grofler als die Schichtdicke. Die
Uberlapplénge 2x wurde in der Abschatzung mit einem Einfallswinkel o von 3° zu knapp

1.5 mm bestimmt.

3.4.3 Strahlgeometrie im ﬂ'berlapp

Der ideale Fokusdurchmesser d bei Abbildung durch eine Linse ist gegeben durch d =
Af/D, wobei D der Strahldurchmesser vor der Linse, f deren Brennweite und A die
eingestrahlte Wellenlange ist [64]. Bei einem Strahldurchmesser D von 4 mm und einer
Brennweite von 250 mm berechnet sich d bei 330 nm zu 20 pm und weicht damit von
der im Experiment bestimmten Grofle von ca. 50 pm ab. In Abb. 3.13 ist der raumliche
Uberlapp von Pump- und Probepuls in der 15 pym dicken Ag/Xe-Schicht schematisch
dargestellt. Der Strahldurchmesser d im Fokus ist mit 50 pm ungefahr dreimal grofier
als die Dicke der Ag/Xe-Schicht. Bei einem Einfallswinkel o von 3° berechnet sich die
Lange 2z des Uberlappvolumens von Pump- und Probepuls zu knapp 1.5 mm und ist
damit grofler als das LiF-Substrat. Die Flache der Foki auf der Ag/Xe-Schicht ist ca.
2.107® em?. Daraus ergeben sich fiir den UV-Pumppuls bei einer Pulsdauer von 170 fs
und einer Energie von 500 nJ Intensitaten von max. 3-10'® W /cm? und fiir den Probepuls
der Fundamentalen mit 5 1J und einer Dauer von 90 fs bis zu 3-10'> W /em?.

Die Rayleighlange I; = md? /A bezeichnet den Abstand von der Strahltaille d, bei dem sich
der Fokus um einen Faktor v/2 vergrofert und damit die Intensitdt um einen Faktor V2
abnimmt. Bei einer Fokusgrofie von 50 pym auf der Ag/Xe-Schicht ist die Rayleighldnge
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ca. 2.3 cm und damit wesentlich grofier als das Substrat, auf dem die Ag/Xe-Schicht
ausfriert. Aufgrund des kleinen Einfallswinkels zwischen Pump- und Probepuls auf der
Ag/Xe-Schicht und der hohen Pulsintensitéten ist es demnach mdglich, im LiF-Substrat
ein Kerr-Signal zu messen und damit den zeitlichenNullpunkt ¢t = 0 zwischen Pump-
und Probepuls zu bestimmen.

Die mit diesen Aufbauten erzielten Ergebnisse am System Ag/Xe werden in den Kapiteln

Resonante Pump-Probe Messungen und Zwei-Farben Pump-Probe Messungen vorgestellt.



