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Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit stellt einen Beitrag zur Entwicklung eines Messaufbaus fiir zeitauf-
l6sende Atom- und Molekiilspektroskopie dar. Die Anregung und Ionisation der Proben
erfolgt liber extrem ultraviolette Strahlung, welche durch die Erzeugung héherer Harmo-
nischer eines kommerziellen Ultrakurzpulslasersystems bereitgestellt wird. Die Zeitauf-
16sung wird durch die Uberlagerung der ionisierenden, extrem ultravioletten Strahlung
mit Terahertzstrahlung, welche aus optischer Gleichrichtung der Laserpulse in einem
Lithiumniobatkristall erzeugt wird, erhalten. Dieses Konzept ist unter dem Namen licht-
feldgetriebene Streak Kamera bekannt. Die im Ionisationsprozess entstehenden Elektro-
nen werden von zwei gegeniiberliegenden Elektronenflugzeitspektrometern detektiert.
Diese Arbeit fiigt dem Instrument der lichtfeldgetriebenen Streak Kamera einen Fem-
tosekundenmonochromator mit hohem Transmissionsgrad hinzu. Dieser ermdglicht es,
zeitaufgeloste Untersuchungen mit separierten Harmonischen an gasférmigen Préapara-
ten iiber einen breiten Frequenzbereich durchzufiihren ohne Umbauten vornehmen zu
miissen. Die Arbeit zeigt die Machbarkeit eines derartigen Instrumentes, stellt dessen

Grenzen dar und untersucht auftretende, unerwartete Effekte.
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Abstract

This work is a contribution to the development of a setup for time-resolved molecular
spectroscopy. The excitation and ionization of the targets were performed via extreme
ultraviolet radiation. This radiation is provided by the generation of higher harmonics of
an ultrashort pulse laser system. The time resolution is obtained by the superposition of
the ionizing radiation with terahertz radiation. The terahertz radiation is generated via
optical rectification of the laser pulses in a lithium niobate crystal. This concept is known
as light field driven streak camera. The electrons produced in the ionization process are
detected by two electron time-of-flight spectrometers.

In this work a high transmittance femtosecond monochromator is added to the streak
camera device. This enables time resolved investigations of gaseous targets over a wide
frequency range without modifications to the setup. The work demonstrates the feasibi-
lity of such an instrument, presents its limitations and examines occurring, unexpected

effects.
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1 Einleitung

Im Jahr 1916, vor etwas tiber 100 Jahren, beschrieb Albert Einstein erstmalig die stimu-
lierte Emission als Umkehr der Absorption [Ein16]. Die erste experimentelle Realisierung
von Strahlungsverstarkung durch stimulierte Emission gelang durch C.H. Townes im Mi-
krowellenbereich [GZT54]. Im Jahr 1960 folgte die erste Lichtverstirkung durch stimu-
lierte Emission von Strahlung durch T. Maiman [Mai60]. Der Laser, ,light amplification
by stimulated emission of radiation” kurz Laser, war geboren.

Seit diesem Zeitpunkt fiithrte die Entwicklung von Gaslaser tiber Farbstoff- und Halb-
leiterlaser bis zu den verschiedensten Bauformen von Festkorperlaser. Mit jeder Entwick-
lungsstufe stieg die Anzahl der Forschungsgegenstiande an Lasern selbst. Mit steigender
Anzahl an verftigbaren Wellenldngen und Leistungsklassen wuchs auch die Anzahl der
Anwendungen rasant. Der Laser ist nicht nur in der Physik, sondern in allen Naturwis-
senschaften und der Medizin ein wichtiges Hilfsmittel geworden. Abseits der Wissen-
schaft hat er sich auch in der Technik als unverzichtbares Instrument mit verschiedensten
Anwendungen unter anderem von Messtechnik bis Materialbearbeitung etabliert.

Mit der Entwicklung des Titan-Saphir Lasers in den 1980er Jahren begann die Ara der
Ultrakurzpulslaser [Mou82]. Durch die zur Verfligung stehenden Pulse im Femtosekun-
denbereich ist es nun moglich, Elektronendynamiken, welche auf der Zeitskala von Fem-
tosekunden ablaufen, im Labor zu untersuchen. Dies ist ein wichtiger Baustein fiir das
grofle Ziel des ,,molecular movie”, der Detektion und Darstellung chemischer Reaktionen
mit atomarer Auflosung auf der fiir die Dynamik maigebenden Zeitskala [MEH10].

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein kommerzielles Titan-Saphir Lasersystem genutzt.
Es stellt mit seinen Ausgangspulsdauer von 35 fs einen optimalen Ausgangspunkt fiir
zeitaufgeloste Experimente im Bereich von einigen 10 fs dar. Zu dem bietet es die Mog-
lichkeit, tiber kommerzielle Produkte die Pulse zu manipulieren und Pulsdiagnostik durch-
zufiihren. Die Erzeugung der Pulse beruht auf der Technik, fiir die G. Mourou und D.
Strickland im Jahr 2018 mit dem Nobelpreis in Physik ausgezeichnet wurden, der so ge-
nannten ,Chirped Pulse Amplification” [SM85].

Neben der Zeitauflosung ist eine weitere Voraussetzung zur Untersuchung der Elek-
tronendynamiken das Erreichen der fiir den Prozess notwendigen Photonenenergie. Fiir
Elektronen auf dufieren und den néchst tiefer gelegenen Orbitalen, welche auch die maf3-
geblichen Akteure bei chemischen Reaktionen sind, befindet sich dieser Energiebereich
typischerweise bei einigen 10 eV. Dieser Energiebereich kann hervorragend durch die
Erzeugung hoherer Harmonischer eines treibenden Laserfeldes erreicht werden und ist
seit den 1990er Jahren Gegenstand intensiver Forschung und Anwendung [Cor93].




2 1 Einleitung

Fiir diese Arbeit wurde eine Harmonischenquelle mit Zwei-Farben Erzeugungssche-
ma entwickelt und aufgebaut. Sie liefert Harmonischenpulse bis in den Bereich der 40.
Harmonischenordnung und damit in einem Energiebereich von 1,5 eV bis iiber 60 eV,
wobei zwischen den benachbarten Harmonischen ein Energieabstand von etwa 1,5 eV
auftritt. Durch Manipulation der Zentralwellenldnge ldsst sich insbesondere fiir hthere
Harmonischenordnungen der Energiebereich fast liickenlos abdecken. Sie bietet zudem
den Vorteil, variabel im niedrigen oder hdheren Energiebereich gute Konversionseffizi-
enzen zu erzielen und damit ein breites Spektrum an Elektroneniibergéngen zuganglich
zu machen.

Die hier vorliegende Arbeit stellt einen Beitrag zur Entwicklung eines Messaufbaus
tiir zeitauflosende Spektroskopie zur Untersuchung von Elektronendynamiken in Ato-
men und Molekiilen dar. Das hier vorgestellte Instrument kombiniert dabei die Vorteile
des groflen Energiebereichs der Erzeugung hoherer Harmonischer eines Ultrakurzpulsla-
sers mit den Vorteilen eines Gitterspektrometers, ohne dabei die fiir die Untersuchung
der Dynamik wichtige Zeitauflosung zu verlieren. Zudem ist es als Laborexperiment
um Groflenordnungen kosteneffizienter als die Nutzung von beschleunigerbasierenden
Freie-Elektronenlasern.

Fiir die Selektion der einzelnen Harmonischenordnungen wurde eine neue Art von
Gittermonochromator entwickelt und aufgebaut. Die rdumliche Trennung der Harmo-
nischenordnungen ist iiber den untersuchten Energiebereich hervorragend. Die Trans-
mission des Monochromators tibertrifft dabei bisher vorgestellte Monochromatoren dhn-
licher Bauart. Durch die Moglichkeit der Selektion der Harmonischenordnungen ohne
Umbauten vornehmen zu miissen, stellt dieses System einen wichtigen Schritt in der
Entwicklung eines zeitauflosenden Spektrometers dar.

Die Zeitauflosung des hier vorgestellten Instrumentes wird durch die Nutzung der
lichtfeldgetriebenen THz-Streak Technik erméglicht [FWG09]. Diese Technik stellt eine
hervorragende Moglichkeit dar, Prozesse zeitaufgeldst zu untersuchen, ohne dabei den
Prozess selbst entscheidend zu beeinflussen. Dabei wird der untersuchte Prozess durch
THz Strahlung, welche ebenfalls aus der Strahlung des genutzten Ultrakurzpulslasersy-
stems erzeugt wird, {iberlagert. Der Vorteil dieser Technik ist, dass sowohl die Harmoni-
schenstrahlung als auch die THz Strahlung intrinsisch synchronisiert sind, da sie aus ein
und demselben Laserpuls erzeugt werden.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden erste Messungen zur Charakterisierung der Harmo-
nischenpulse durchgefiihrt und dabei Pulsdauern unter 50 fs gemessen. Zudem wurden
erste Messungen an Molekiiliibergdangen durchgefiihrt, um die Nutzbarkeit des Systems
tiir zeitauflosende Molekiilspektroskopie zu zeigen.

Nach einer Einleitung im ersten Kapitel der vorliegenden Arbeit werden die theoreti-
schen Grundlagen der hier genutzten zeitaufgelosten Molekiilspektroskopie im zweiten
Kapitel vorgestellt. Dabei werden insbesondere die zu Grunde liegenden Licht-Materie-
Wechselwirkungen dargestellt. AnschliefSend folgt ein Abschnitt iiber die theoretischen




Grundlagen des hier vorgestellten Monochromators fiir Femtosekundenpulse. Nach ei-
ner Einfiihrung in die Theorie der genutzten lichtfeldgetriebenen Streak Kamera wird
exemplarisch ein Molekiilzerfall in Iodmethan als Anwendung des vorgestellten Instru-
mentes theoretisch beschrieben. Im dritten Kapitel werden die durchgefiihrten Simula-
tionen zum Aufbau des Experimentes und zu dem erwarteten Verhalten der im Experi-
ment gemessenen Spektrogramme prasentiert. Es folgt ein Kapitel mit der Beschreibung
und Messungen zum experimentellen Aufbau, bevor im folgenden Kapitel der Mes-
saufbau ausfiihrlich charakterisiert wird. Das sechste Kapitel stellt die durchgefiihrten
zeitaufgelosten Messungen und daraus erhaltenen Ergebnisse vor. Die Arbeit schliefit
mit einem Fazit und Ausblick auf potentielle, kiinftige Weiterentwicklungen eines derar-

tigen Instrumentes.




1 Einleitung




2 Theoretische Grundlagen zeitaufgeloster
Molekiilspektroskopie

Dieses Kapitel beschreibt die theoretischen Grundlagen zum Verstiandnis der folgenden
Arbeit. Es ist dabei in 4 Abschnitte unterteilt. Der erste Abschnitt widmet sich der Licht-
Materie-Wechselwirkung, welche die Grundlage fiir jedes lasergestiitzte Experiment ist.
Dabei wird auf die Photoionisation, die Propagation kurzer Pulse in Medien und die ge-
nutzten Effekte zur Erzeugung der verwendeten Strahlungsarten eingegangen. Konkret
handelt es sich dabei um die Frequenzverdopplung, die Erzeugung hoherer Harmoni-
scher und die Erzeugung von THz-Strahlung. Im zweiten Abschnitt des Kapitels werden
die Grundlagen fiir den fiir diese Arbeit aufgebauten Monochromator présentiert, wo-
bei insbesondere auf die Einfliisse des Monochromators auf die Pulsdauer eingegangen
wird. Der dritte Abschnitt beschreibt den genutzten Mechanismus der zeitaufgelosten
Messungen, die so genannte THz-Streak-Kamera. Im vierten und letzten Abschnitt des
Kapitels erfolgt eine Beschreibung des lodmethan-Molekiils, in welchem ein Autoionista-
tionsiibergang zur Demonstration der Leistungsfahigkeit des experimentellen Aufbaus

vermessen wurde.

2.1 Licht-Materie-Wechselwirkung

Der vorliegende Abschnitt beschreibt die Licht-Materie-Wechselwirkung. Dabei werden
die fundamentalen Prozesse, welche zwischen Photonen als Reprdsentanten des Lichtes
und als Austauschteilchen der elektromagnetischen Wechselwirkung mit Elektronen als
Hauptakteuren der Materie stattfinden und fiir diese Arbeit wichtig sind, beschrieben.
An einigen Stellen wird jedoch auch auf das durch den Welle-Teilchen-Dualismus zulas-

sige Bild der elektromagnetischen Welle als Reprasentant des Lichtes zurtickgegriffen.

2.1.1 Photoionisation

Die Photoionisation, genauer der duflere photoelektrische Effekt, wurde 1905 von Al-
bert Einstein in seiner Veroffentlichung , Uber einen die Erzeugung und Verwandlung
des Lichtes betreffenden heuristischen Gesichtspunkt” erkldrt [Ein05]. Wenn ein Photon
mit einem Elektron, welches in einem Atom gebunden ist, wechselwirkt, so kann dieses
Photon absorbiert werden. Dabei wird die gesamte Energie des Photons auf das Elektron

tibertragen. Wenn die Energie des Photons grofSer als die Bindungsenergie des beteiligten
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Elektrons ist, wird das Elektron ins Kontinuum angeregt. Die kinetische Energie Erjcktron
des so befreiten Elektrons ist gegeben durch

EElektron = hVPhoton — Ipot. (21)

Dabei ist i das Plancksche Wirkungsquantum, vpj,, die Frequenz des anregenden Pho-
tons und Ip,; das Ionisationspotential des wechselwirkenden Elektrons. Die Wahrschein-
lichkeit fiir einen derartigen Vorgang lasst sich durch den Wirkungsquerschnitt ¢ mit
folgender Formel abschétzen:

5r0-35
oo ZE 2.2)

Dabei bezeichnet Z die Ordnungszahl des Elementes und Epjyo, = h * Vppoton die Ener-
gie des Photons. Mit steigender Ordnungszahl steigt dementsprechend die Ionisations-
wahrscheinlichkeit, wahrend mit steigender Photonenenergie der Wirkungsquerschnitt
abnimmt, bevor die Energie zur Ionisation des Elektrons mit der ndchsthoheren Bin-
dungsenergie erreicht wird und der Wirkungsquerschnitt fiir dieses Elektron sprunghaft
ansteigt. Es ist zu dem moglich, dass bei gentigender Photonendichte mehrere Photo-
nen von einem Elektron absorbiert werden. Dies wird als Multiphotonenabsorbtion be-
zeichnet. Dadurch kénnen auch Elektronen mit groflerem Ionisierungspotential als der

Photonenenergie ins Kontinuum angeregt werden. Formel (2.1) erweitert sich dabei zu

EElektron = ”hVPhoton — Ipot, (23)

wobei 1 die Anzahl der Photonen bezeichnet.

2.1.2 Pulspropagation in Materie

Dieser Abschnitt folgt den Erkldrungen in [DRO6]. Licht kann auf Grund des Welle-
Teilchen-Dualismus als elektromagnetische Welle beschrieben werden. Betrachtet man
Lichtpulse, so liegt das elektromagnetische Feld als Wellenpaket vor und folgt im semi-
klassischen Ansatz den Maxwell-Gleichungen. Fiir den elektrischen Feldvektor E gilt
02 2 9% 102 02
<ax2 + W"’@ - Czatz>E(x/y/Z/t) - ,uOﬁP(x/yrzlt)/ (24)
wobei o die magnetische Feldkonstante und P die Polarisation ist. Fiir das komplexe,

elektrische Feld mit positiven Tragerfrequenzen w; gilt:

E*T(t) = 1/2€(t)exp(iwpt), (2.5)

wobei £(t) die komplexe Feldeinhiillende beschreibt der elektromagnetischen Welle. Die
Beschreibung tiber Einhiillende und Trdgerfrequenz ist nur in einem Frequenzintervall

Aw mit Aw/w; < 1 sinnvoll, was im vorliegenden Fall fiir nah-infrarotes, sichtbares
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und extrem-ultraviolettes Licht bei Pulsdauern um 35 fs gegeben ist. Die Form der Ein-
hiillenden ist abhéngig von der Pulsform. In der vorliegenden Arbeit wird sich auf die
Betrachtung von gaussférmigen Pulsen beschréankt und es gilt:

E(t) = &oexp(—(t/76)%), (2:6)

wobei & die Amplitude der Schwingung angibt und der Parameter 15 die Pulsdauer
eines gaussformigen Pulses iiber 75 = 7,/ V2112 mit der Halbwertsbreite T, verkniipft
ist und von der Pulsform abhingt. Auf Grund des Zusammenhangs iiber die Fourier-
Transformation zwischen zeitlicher Breite und spektraler Breite ldsst sich das Zeit - Band-

breiten - Produkt finden als:

Awyty > 271CB, (2.7)

wobei cp eine nummerische, pulsformabhingige Konstante ist, welche fiir gaussférmige
Pulse 0,441 betragt. Pulse, welche Gleichung (2.7) mit Gleichheit erfiillen, werden als
bandbreitenlimitiert oder fourier-limitiert bezeichnet.

Es lasst sich zeigen, dass die Anwendung der Unschérferelation auf die Beziehung
zwischen Zeit und Frequenz () zu einer Formulierung in der Form:

@y =M1 28)
4 4
fithrt, wobei der Formfaktor M? dabei die Abweichung zu einer idealen Gaussform an-
gibt.

Eine weitere wichtige Eigenschaft von ultrakurzen Laserpulsen ist der sogenannte
Chirp. Er beschreibt die Anderung der Phase ¢ iiber das Spektrum und kann sowohl zeit-
lich als auch rdumlich auftreten. Der Chirp dndert die Zentralfrequenz (Q)) = wj nicht,
fihrt jedoch zu einer zeitlichen Verbreiterung des Pulses im Vergleich zum ungechirpten
Fall mit (#*), durch:

(#) = () + {jg’; Q] (Q?). 2.9)

Diese zeitliche Verbreiterung ist direkt tibertragbar mit einer zeitlichen Phasenmodula-

tion von ¢(t) = %} t2 auf eine spektrale Verbreiterung eines ungechirpten Pulses mit

fo

< 0? > mit:

dzgo

() = (%), + [dtz r (). (2.10)

to

Die quadratische Anderung der Phase wird dabei auf Grund der direkten Proportionali-

2
tat zu [dtf

} als linearer Chirp bezeichnet. Eine Anwendung von (2.9) und (2.10) auf

fo

(2.8) fuhrt zu:
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M* 1
Fiir diesen Faktor x, lasst sich finden, dass:
4 2 2
xf:y+1%2[2£ }, (2.12)
4 <t >0 0o
respektive:
M4 [dz(p r
Ke=1+ —|—% (2.13)
‘ 4 <QZ>(2) dt? to
ist.

Bei der Propagation durch Medien ist die Gruppengeschwindigkeit v, gegeben durch:

dk )1
v, = [ o= . (2.14)
8 (dQ o

Dabei ist k der Wellenvektor. Auf Grund der Abhédngigkeit des Brechungsindex 1y von

der Wellenldnge A des Lichtes ist die Gruppengeschwindigkeit verschieden von der Pha-
sengeschwindigkeit v):

v, = c/ny, (2.15)
wobei ¢ die Lichtgeschwindigkeit ist und es gilt:
—=0_Z22 (2.16)

Die Abhéngigkeit des Brechungsindex von der Wellenldnge ist dadurch verantwortlich
tiir die Dispersion der Welle. Fiir die so genannte Gruppengeschwindigkeitsdispersion
(GVD, engl. fiir group velocity dispersion), welche die zweite Ableitung des Wellenvek-

tors mit, k' = % = — Ulz';vg’ , ist, gilt folglich:
wp 8 wp
2dn  Qd%*n A\ 1 d*n
VD(Q)="—F+—— = — |- [ A?== ). 2.17
GVD(Q) cd0 T o2 (27IC> c< d}\2> @17)

Sinnvollerweise kann diese Abhédngigkeit iiber die Sellmeiergleichungen, welche ma-

terialspezifische, empirisch ermittelte Funktionen der Form:

BiA BoA B3A

2
A) =1
M =1ty et oG

(2.18)

sind, wobei B » 3 dimensionslose Konstanten sind und C; » 3 meist in der Einheit ymz an-
gegeben werden und als Sellmeier-Koeffizienten bezeichnet werden, berechnet werden.

Fiir die Pulsdauer 7¢ eines gaussférmigen Pulses beim dem Durchgang durch ein Me-
dium der Léange z gilt:
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27|k 2
TG(Z) = TGo 1+ ( 2’2 |> . (219)
TGo

2.1.3 Frequenzverdopplung

Ein weiterer Effekt der Wechselwirkung zwischen Licht und Materie ist die sogenannte
Frequenzverdopplung und soll in diesem Kapitel erldutert werden. Dieses Kapitel folgt
dabei den Ausfiihrungen in [Hec14]. Frequenzverdopplung ist ein Fall der nichtlinearen
Wechselwirkung und ein Spezialfall der Summenfrequenzmischung. Beim Durchgang
durch ein Medium wechselwirkt das elektrische Feld des Laserstrahls mit den Elektro-
nen des Materials. Ein angelegtes elektrisches Feld E(t) induziert im Medium eine Pola-
risation P(t) und wird beschrieben durch:

Pt = e Y x"E®" (2.20)

dabei ist x der dielektrische Suszeptibilitdtstensor und €y die absolute Dielektrizitatskon-
stante im Vakuum. Der Wert n gibt die Ordnung des Prozesses an. Fiir geringe Intensi-
taten ist die Betrachtung des linearen Anteils mit n = 1 ausreichend, wihrend fiir grofse
Intensitdten die Beitrage hoherer Ordnungen n = 2,3, ... einen grofieren Einfluss bekom-
men. Betrachtet man den Term zweiter Ordnung mit dem Ansatz E(t) = Eg * sin(wt)

folgt:

eE()ix*  eE(H)§x’

P(t)?) = egx®E(t)? = eE(t)3x>sin®(wt) = 5 5

cos(2wt).  (2.21)

Das bedeutet, dass die erzeugende Lichtwelle eine Polarisationswelle mit der dop-
pelten Frequenz im Medium hervor ruft, der so genannten Frequenzverdoppelten oder
zweiten Harmonischen. Voraussetzung ist das Fehlen eines Inversionszentrums im Me-
dium. In Medien mit Inversionszentrum dreht sich bei einer Umkehr des elektrischen
Feldes auch die Richtung der Polarisation um. Dadurch verschwinden die Terme mit ge-

rader Ordnung 7 und eine Erzeugung von geraden Harmonischen ist nicht moglich.

Die erzeugende und erzeugte Welle sind zu Beginn kohérent. Bei einem Unterschied
in den Ausbreitungsgeschwindigkeiten beider Wellen wird jedoch eine Phasenverschie-
bung eingefiihrt und die Interferenz beider Wellen wird mit zunehmender Verschiebung
destruktiv. Fiir die Intensitidt der zweiten Harmonischen ldsst sich eine charakteristische

Kohérenzlange I, mit:

Ao

= ————
¢ 4 |ny — nay |

(2.22)

finden. Zur effizienten Erzeugung einer zweiten Harmonischen muss also die Dispersion

der Fundamentalwelle mit der der zweiten Harmonischen angepasst werden, das heifst,
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es gilt einen Zustand mit n,, = ny,, zu erreichen.

Haufig wird dies durch die Nutzung doppelbrechender Kristalle erreicht. Die Bre-
chungsindizes dieser Kristalle erzeugen ein so genanntes Indexellipsoid. Sie sind neben
der Wellenldnge abhidngig von der Polarisation und dem Winkel beziiglich der Kristal-
lachsen. Fiir eine orthogonale Polarisation zwischen erzeugender und erzeugter Welle,
welche sich entlang der ordentlichen o respektive aufSerordentlichen e Kristallachse aus-
breiten, ldsst sich ein Winkel finden, welcher n,,, = 1y, . erfiillt. Dies ist beispielsweise
fiir den im Experiment verwendeten Kristall Betabariumborat (BBO) der Fall.

2.1.4 Erzeugung hoherer Harmonischer

Zur Untersuchung von Molekiildynamiken sind Strahlungsquellen notwendig, welche
zum einen den Energiebereich des zu untersuchenden Prozesses abdecken und zum an-
deren hinreichend kurze Pulse bieten um diesen zeitlich Aufloésen zu kdénnen. Die Dyna-
mik innerhalb von Molekiilen ist eng verkniipft mit der Bewegung von Elektronen. Ein
signifikanter Anteil dieser Prozesse wird durch Elektroneniibergdnge im Energiebereich
von einigen Zehn bis Hundert Elektronenvolt ausgelost. Dies entspricht dem spektra-
len Bereich des Vakuumultravioletts, tiber das extreme Ultraviolett bis hin zum schwa-
chen Rontgenbereich. Die Zeitskala der Bewegung der Elektronen im Molekiil ist dabei
im Atto- und Femtosekundenbereich. Strahlungsquellen die diese Anforderungen erfiil-
len sind zum einen beschleunigerbasierte Freie-Elektronen Laser. Da diese Grofsanlagen
sehr kostenintensiv sind, hat sich als weitere Strahlungsquelle die Erzeugung hoherer
Harmonischer von Ultrakurzpulslasern durchgesetzt. Sie bietet den Vorteil platzsparend
und kostengtinstig Lichtpulse vom VUV bis in den schwachen Rontgenbereich bereit zu
stellen und dabei die zur Untersuchung der Elektronendynamiken benétigte Pulsdauer
im Atto- bis Femtosekundenbereich zu gewéhrleisten. Das folgende Kapitel beschreibt
die theoretischen Grundlagen der Erzeugung hoherer Harmonischer und ist dabei stark
an [WSGO8] angelehnt.

Ebenso wie die im vorangegangenen Kapitel beschriebene Frequenzverdopplung ist
auch die Erzeugung von hoheren Harmonischen ein nichtlinearer Prozess. Im Unter-
schied zu der Erzeugung der zweiten Harmonischen ist die Erzeugung hoherer Harmo-
nischer jedoch ein hochgradig nichtlinearer Prozess der Wechselwirkung zwischen Licht
und gasformigen Medien und erfordert aus diesem Grund sehr viel hohere Intensitéten.
Beim Prozess der Erzeugung hoherer Harmonischer wird dabei ein ganzzahliges Vielfa-
ches der treibenden Laserfrequenz generiert.

Der Prozess wird im semi-klassischen Ansatz treffend mit dem Drei-Stufen-Modell von
Corkum [Cor93] beschrieben. Es handelt sich dabei um die Betrachtung eines einzelnen
aktiven Elektrons im starken Laserfeld. Abbildung 2.1 zeigt schematisch die drei Stufen.
Im ersten Schritt verzerrt das elektrische Feld eines ultrakurzen, hochintensiven Laser-
pulses das Coulombpotential eines Atoms oder Molekiils derart, dass Tunnelprozesse

moglich werden. Dadurch wird ein Elektron ohne Anfangsgeschwindigkeit freigesetzt.
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Tunnelionisation Beschleunigung im Rekombination und
Laserfeld Photoemission

Abbildung 2.1: Darstellung des Drei-Stufen-Models der Erzeugung hoéherer Harmoni-
scher. (1) stellt den Prozess der Ionisation des Elektrons dar, (2) die Be-
schleunigung im Laserfeld und (3) die Rekombination des Elektrons un-

ter Aussendung eines hochenergetischen Photons. Darstellung adaptiert
von [WSGO08].

Im zweiten Schritt wird das so befreite Elektron durch dieses Laserfeld beschleunigt und
folgt dabei klassischen Trajektorien. Die gemittelte Schwingungsenergie des Elektrons
im elektrischen Wechselfeld E;, des Lasers ist direkt proportional zur Intensitét I des La-
sers und zum Quadrat seiner Wellenlédnge A. Sie wird als ponderomotorische Energie Up
bezeichnet und berechnet sich zu:

212
e ELaser o I)\z, (223)

Up =
dmew?

wobei wy, die Frequenz des treibenden Laserfeldes angibt und e die Elementarladung und
m, die Masse des Elektrons darstellen. Daraus folgt, dass die Energie direkt proportional
zur Intensitdt und quadratisch von der Wellenldnge des Laserfeldes abhangt.

Wenn das elektrische Feld des Lasers sein Vorzeichen wechselt, wird das Elektron ab-
gebremst und schliefSlich in die entgegengesetzte Richtung, zuriick zum Elternion, be-
schleunigt. Eine mogliche Folge ist die Rekombination des Elektrons mit dem Ionenkern,
wobei ein Photon mit der im Beschleunigungsprozess akkumulierten Energie und der

Ionisationsenergie emittiert wird. Dabei gilt fiir die Energie des emittierten Photons:

hw = Ip + Exin(9), (2.24)

wobei ¢ die Phase des elektrischen Feldes zum Zeitpunkt der Ionisation angibt. Die ma-
ximal mégliche Energie kann durch eine Analyse aller moglichen Elektronentrajektorien
bestimmt werden. Dabei ergibt sich sowohl fiir die klassische als auch die quantenme-

chanische Betrachtung eine nummerische Maximalenergie von:

Emax - hC(Jmux - IP + 3, 17UP, (2.25)

welche auch als cutoff-Energie bezeichnet wird. Die exakte Berechnung dieser Energie
weicht leicht von (2.25) ab, wie [LBI*94] zeigen, der nummerische Wert bleibt jedoch na-
hezu unverdndert. Dies entspricht einer Phase von ¢ = 17°, welche nahe am Maximum
der Ionisationsrate ist.

Die Erzeugung von Harmonischen mit niedriger Ordnung kann mit Hilfe der Sto-
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rungstheorie beschrieben werden. Aus diesem Ansatz geht hervor, das die abnehmende
Intensitdt I der Harmonischen mit zunehmender Ordnung q einem Verhalten von ™1
folgt. Die Nutzung der Storungstheorie ist jedoch nur zuldssig, so lange das elektrische
Laserfeld kleiner ist als das Coulombfeld des Atoms. Eine Betrachtung der Intensititen
tiber einen grofseren Bereich liefert ein Intensitatsprofil, welches in 2.2 dargestellt ist. Fiir
niedrige Ordnungen der Harmonischen nimmt die Intensitdt exponentiell nach dem Ge-
setz der Storungstheorie ab. Es folgt ein so genannter Plateaubereich, tiber den die Inten-
sitdten konstant sind. Fiir Harmonischenordnungen nahe der Maximalenergie féllt die
Intensitdt wieder exponentiell ab.

Der Prozess der Erzeugung hochenergetischer Photonen am Einzelatom erzeugt einen
femto- oder subfemtosekunden Puls. Durch die Wiederholung des Prozesses jede halbe
Oszillation des elektrischen Feldes des Lasers ergibt die Kombination aller Halbzyklen
dann einen Pulszug aus Femto-oder Attosekundenpulsen, welcher damit einen Harmo-
nischenpuls im Femtosekundenbereich darstellt.

Eine weitere Folge der salvenartigen Emission der hochenergetischen Photonen ist der
charakteristische Abstand zwischen den benachbarten Harmonischenordnungen. Da ein
erzeugender Puls aus mehreren Halbzyklen besteht, werden die Salven mit einem zeit-
lichen Abstand von T /2, wobei T die Periodendauer der treibenden Laserfrequenz ist,
emittiert. Dies resultiert in einem Abstand von 2w im Spektrum der Harmonischen. Dies
kann zum einen iiber den reziproken Zusammenhang zwischen Zeitdoméne und spek-
traler Amplitude als Fouriertransformation voneinander verstanden werden. Zum ande-
ren liefern aufeinanderfolgende Elektron-Atom-Rekombinationen aus unterschiedlichen
Richtungen die gleiche spektrale Amplitude, unterscheiden sich jedoch im Vorzeichen,

wodurch sie destruktiv interferieren.

Im vorliegenden Experiment werden jedoch auch gerade Harmonische erzeugt. Ur-
sache fiir das Auftreten von geraden Harmonischen ist eine Symmetriebrechung. Dies
kann zum Beispiel durch Erzeugendenpulse erfolgen, welche lediglich {iber eine Schwin-
gungsamplitude verfiigen. Im vorliegenden Fall ist die Erzeugung der Harmonischen
mit den treibenden Frequenzen w und 2w die Ursache. Dadurch werden sowohl (2p +
1)w als auch 2(2p + 1)w erzeugt. Die Ordnungen 2p2w ergeben sich durch verschie-
dene Mischprozesse bei der Uberlagerung beider Laserfelder und damit dem Brechen
der Symmetrie. Die Steigerung der Konversionseffizienz im Vergleich zum Erzeugungs-
prozess mit nur einem treibenden Laserfeld ist damit begriindet, dass auch ungerade
Harmonische durch verschiedene Mischprozesse bei der Uberlagerung erzeugt werden
konnen. Es stehen in der Summe also mehr mogliche Elektronentrajektorien zur Erzeu-
gung derselben Energie zur Verfiigung.

Ein wichtiger Punkt bei der Erzeugung hoherer Harmonischer ist die Phasenanpas-
sung zwischen erzeugendem und erzeugtem Puls zur Steigerung der Effizienz der Quel-

le, so dass im Idealfall Ak; = gkgundamentat — Knarmoniscn = 0, fiir die jeweilige Harmo-
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Abbildung 2.2: Darstellung des Verhaltens der Intensitdten hoherer Harmonischer. Die
Ordnung des Prozesses nimmt nach rechts zu. Im gestorten Regime liegt
ein exponentieller Abfall vor, bevor sich ein flacher Plateaubereich mit
erneut folgendem exponentiellen Abfall anschliefst. Darstellung adaptiert
von [Schl1].

nischenordnung g zu konstruktiver Interferenz der Pulse fiihrt. Fiir den Wellenvektor k

einer Lichtwelle beim Durchgang durch ein gasférmiges Medium gilt:

2£ n 2tNnA
A A
wobei N, die Dichte der Atome, n(A) den Brechungsindex, N, die Dichte der befreiten

Elektronen und r, der Elektronenradius sind und kge, geometrische Effekte berticksich-

k — — NgrgA —'I_ kgeo, (2.26)

tigt. Die vier Terme lassen sich so als die verschiedenen Beitrdge durch das Vakuum,
der erste Term, das Gas, der zweite Term und das erzeugte Plasma, der dritte Term,
und einem geometrischen Term, welcher von der Quellengeometrie abhingt, interpre-
tieren. Die einzelnen Beitrdge lassen sich beliebig erweitern um Einfliisse zum Beispiel
des Druckes, der Gasart oder der Intensitat darzustellen. Eine exakte Simulation der Pha-
senanpassung eines realen Erzeugungsprozesses ist jedoch schwierig, da experimentell
jeder einzelne Parameter kontrolliert werden miisste. Dies ist mit einem vertretbaren Ko-
sten und Zeitaufwand nicht moglich.

Bei der Erzeugung von Harmonischenpulsen durch Fokussierung eines treibenden La-
sers in ein gasformiges Medium stellt die Gouyphase 7(z) den Beitrag kg, dar. Dabei ist:

di(2) 1

d z
kGouy — ? — %ﬂrctﬂTI(i) ~ i (227)

wobei zg die Rayleighldnge angibt. Fiir kleine Gasdichten stellt dies den grofiten Beitrag
zur Phasenanpassung mit:

1
Akcouy = (q — l)g (2.28)
dar.

Ein weiterer Aspekt der Optimierung einer Quelle hoherer Harmonischenstrahlung
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Abbildung 2.3: Darstellung des Zusammenhangs zwischen Kohérenzlidnge, Absorpti-
onslinge und Lange des Mediums fiir eine fiktive Quelle hoherer Har-
monischenstrahlung.

ist die Anpassung der Lange des Wechselwirkungsmediums /,,,.;. Diese ist abhdngig von
der Kohdrenzlange Iy, der vorliegenden Phasenanpassung. Des Weiteren spielt die Ab-
sorptionslange I,;; der Harmonischenordnung im Medium eine Rolle. Es ldsst sich kein
allgemein giiltiger Zusammenhang fiir das Zusammenspiel aller Faktoren finden. Phano-
menologisch lassen sich jedoch 3 Falle unterscheiden, welche in Abbildung 2.3 dargestellt
sind. Im ersten Fall, wenn I, = [, erfolgt eine periodische Modulation der Effizienz der
Quelle in Abhdngigkeit von der Lange des Mediums. Im zweiten Fall, wenn I, > Ii,p
ist, ergibt sich eine Modulation mit Sattigungseffekt. Die maximale Effizienz wird in die-
sem Fall fiir eine Lange des Mediums, erreicht, bei der I,y = lxon = laps ist. Im dritten
Fall, fuir 05 = lsps = o0 ergibt sich ein exponentielles Wachstum tiber die gesamte Wech-
selwirkungslange.

Fiir die Pulsdauer der Harmonischen kann kein einheitlicher Zusammenhang zur Puls-
dauer der erzeugenden Pulse {iber den gesamten Bereich der Harmonischenordnungen
gefunden werden. Im Bereich der niedrigen Harmonischen, in welchem die Behandlung
im Rahmen der Storungstheorie moglich ist, kann nach [Jae98] eine minimale Pulsdauer

von:

1
Tp = TLaser
vn '

wobei 7p die Pulsdauer der Harmonischenordnung, 7 4.r die Pulsdauer der erzeugenden

(2.29)

Laserpulse und n die Ordnung des Prozesses ist, erhalten werden.
Fiir hohere Harmonischenordnungen, bei denen die stérungstheoretische Beschrei-
bung nicht zutreffend ist, gilt dieser Zusammenhang nicht. Die Pulsdauer der im Har-

monischenprozess erzeugten Pulse ist abhdngig von den spezifischen Elektronentrajek-
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torien zur Erzeugung der jeweiligen Harmonischenordnung. Die Pulsdauer des Harmo-
nischenpulses ist eine Kombination aus allen moglichen Einzelpulsen zur Erzeugung ei-
ner spezifischen Energie. Die Obergrenze der Pulsdauer wird damit durch die Pulsdauer
des Lasers festgelegt, da der Harmonischenprozess nur in Anwesenheit des Laserfeldes
stattfindet. Die Untergrenze der Pulsdauer wird durch eine Uberlagerung von Harmo-
nischenpulsen zu einem kontinuierlichen Spektralband erreicht, wobei nur ein einzelnes
Zeitfenster der Tunnelionisation ausgewdhlt wird [PTB*01]. Es wurden Pulsdauern von
43 gs erreicht [GJP117].

2.1.5 Erzeugung von THz-Strahlung

Neben den Moglichkeiten der Frequenzkonversion zu kiirzeren Wellenldngen ist auch
die Erzeugung grofserer Wellenldngen moglich. Fiir die vorliegende Arbeit ist dabei die
Erzeugung von Terahertzstrahlung von Bedeutung. Diese deckt einen Frequenzbereich
von (0, 1 bis 10)10'2 Hz entsprechend einer Wellenldnge von 30 um bis 3 mm ab. Sie wird
gelegentlich auch dem Ferninfrarot zugeordnet. Die Erzeugung der THz-Strahlung er-
folgt im vorliegenden Fall durch optische Gleichrichtung, weshalb dieser Prozess im Fol-
genden ndher erkldrt wird. Diese Kapitel folgt dabei [DR06].

Der Prozess der optischen Gleichrichtung basiert auf der Induktion eines elektrischen
Feldes beim Durchgang eines elektromagnetischen Feldes E durch ein polarisierbares
Medium &dhnlich dem im voran gegangenen Abschnitt beschriebenen Prozess der Fre-
quenzverdopplung. Im Allgemeinen ist ein Medium anisotrop und das induzierte Feld
ist nicht parallel zur induzierten Polarisation. Beschrieben wird diese Eigenschaft des
Mediums durch die Suszeptibilitat x. Aus der Reihenentwicklung der Polarisierbarkeit
ergeben sich in zweiter Ordnung Effekte wie die Summenfrequenz-und Differenzfre-
quenzmischung. Die optische Gleichrichtung kann als Differenzfrequenzmischung fiir
kleine Differenzen der beteiligten Frequenzen angesehen werden. Fiir die Polarisierbar-

keit P zweiter Ordnung gilt:

P® = eox P E2(t)cos? [w;t + ¢(1)]
1 (2.30)
— ey E2 +
= Seox P E*(t) {cos2 [wit + @ (1)] + 1},

wobei ) wieder die Dielektrizitdtskonstante im Vakuum ist und ¢ die Phase des elek-
trischen Feldes bezeichnet. Dabei ist der Term der zweiten Harmonischen mit 2«w; und
ein statisches Feld gleicher Amplitude mit einer Frequenz von null enthalten. Fiir die

Frequenzdomaéne kann geschrieben werden:

PP (wy = wy — w;) = eox PE(w1)E(wz), (2.31)

dabei stellen w; und w; beliebige Frequenzen aus dem Spektrum des erzeugenden Feldes

und w, die Differenzfrequenz dar. Fiir ein gaussformiges Intensitatsprofil des THz-Feldes
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mit () o exp [—4(In2)(t/ty)?] mit der Periodendauer t, kann das erzeugte Feld als
Strahlung der Frequenz v/1n2(27p) ~! mit einer Schwingungsperiode angesehen werden.
Dieser Puls entspricht einem Dipolfeld, welches sich mit der Gruppengeschwindigkeit
des erzeugenden Pulses bewegt. Wenn der Brechungsindex fiir THz-Strahlung im ver-
wendeten nichtlinearen Kristall deutlich grofer ist als der der erzeugenden Strahlung,
ist die Geschwindigkeit des THz-Pulses vry, deutlich kleiner als die des Infrarotpul-
ses Vg. Dies fiihrt zur Ausbildung einer elektromagnetischen Schockwelle, so genann-
ter Cherenkov-Strahlung, welche sich konisch im Kristall ausbreitet. Fiir den Winkel 6
zwischen der Symmetrieachse des Kristalls und der Normalen der Kegeloberfldche gilt:

cosfc = VTHz . (2.32)
Vg

Fiir die experimentelle Realisierung einer derartigen THz-Quelle ergibt sich, dass sich
die benotigte Phasenanpassung durch ein Kippen der Phasenfront des erzeugenden Pul-
ses realisieren ldsst und ist in Abbildung 2.4 dargestellt. Die damit senkrecht zur Phasen-
front emittierte THz-Strahlung tiberlagert sich konstruktiv. Experimentell ist das Kippen
der Phasenfront durch die Nutzung eines Gitters mit anschliefender Abbildung in den
Kristall moglich [KRT*13].

Fiir das Material zur Erzeugung der THz Strahlung ergeben sich mehrere Randbedin-
gungen, die die Auswahl der optisch nichtlinearen und doppelbrechenden Kristalle ein-
schranken. Der Kristall muss im Bereich der erzeugenden Wellenldnge von 800 nm und
im THz-Bereich sowohl transparent sein, als auch dhnliche Brechungsindizes aufweisen
um die Phasenanpassung zu ermoglichen. Des Weiteren wird eine hohe Zerstorschwel-
le benodtigt um den bendtigten Pumpintensitdten stand zu halten. Aufferdem muss die
optische Gleichrichtung effizient erfolgen. Ein Material, welcher diesen Anforderungen
gentigt, ist Lithiumniobat und wird fiir die hier genutzte THz Quelle als optisch aktiver

Kristall genutzt.

2.2 Monochromator fiir Femtosekundenpulse

Die emittierte Strahlung einer hoheren Harmonischenquelle ist fiir alle erzeugten Wel-
lenldngen kollinear. Dies kann fiir Experimente, welche eine bestimmte Wellenlédnge vor-
aus setzen, zu Problemen fiihren, da Uberlagerungseffekte, entweder im untersuchten
Prozess oder aber bei der Detektion, auftreten. Des Weiteren ist es fiir die selektive Anre-
gung von Ubergéngen hinderlich. Aus diesem Grund wird die erzeugte Strahlung haufig
spektral voneinander getrennt. Im Wesentlichen existieren hierfiir zwei Methoden, ent-
weder wellenldngenselektive Spiegel oder Gitter. Der Vorteil selektiver Spiegel ist eine
hohe Reflektivitdt und ein meist zu vernachlédssigender Einfluss auf die temporalen Ei-
genschaften der Strahlung. Allerdings sind diese Spiegel nicht fiir beliebige Wellenlan-
gen verfiigbar. Zu dem sind sie spektral nicht oder nur gering variabel. Die Nutzung von
Gittern bietet den Vorteil, dass der gesamte Spektralbereich abgedeckt werden kann. Je-
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Abbildung 2.4: Darstellung der Kippung der Pulsfront mit Hilfe eines Gitters zur Er-
zeugung von THz Strahlung. Die Pulsfront des von links einlaufenden
Strahls wird am Gitter gekippt. Anschlieffend wird die Polarisation des
Strahls durch eine Wellenplatte angepasst und der Strahl durch eine Lin-
se auf den Kristall fokussiert. Die THz-Strahlung wird aus der langen
Kristallseite emittiert. Darstellung adaptiert von [HYH01].
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doch ist die Effizienz der Gitter nicht iiber den gesamten Spektralbereich konstant und
insbesondere fiir kurze Wellenldngen sinkt sie stark ab. Zu dem haben Gitter auf Grund
ihrer dispersiven Eigenschaften negative Auswirkungen auf die temporalen Eigenschaf-
ten der Strahlung. Einen mdoglichen Ausweg aus diesem Dilemma bietet die Nutzung
von Gittern in konischer Konfiguration.

Fiir diese Arbeit wurde ein quasi-pulsdauererhaltender Monochromator nach dem
Vorbild von [Pol04] aufgebaut. Im Unterschied zu den bereits verdffentlichten Konfigu-
rationen wird hier jedoch eine andere Reihenfolge der Optiken genutzt. Dieses Kapitel
stellt die theoretischen Grundlagen eines Gitters in konischer Konfiguration, welches das
entscheidende optische Element des Aufbaus ist, dar. Das Kapitel orientiert sich dabei an
[PBG*06a] und [FCF*11].

Entscheidend fiir die Untersuchung des Einflusses eines Gitters auf die Pulsdauer ei-
nes Strahls ist der Unterschied der Lange der einzelnen Photonenpfade. Dieser Pfadlan-
genunterschied Al eines Gitters mit N ausgeleuchteten Linien bei einer Wellenldnge der
einfallenden Strahlung A fiir die m.-te Beugungsordnung ist gegeben durch:

Al = NmA. (2.33)

Dieser Unterschied ist fiir Pulse im Pikosekundenbereich vernachldssigbar, fiir Pulse
im Femtosekundenbereich hat er jedoch einen dramatischen Einfluss. Durch die Nut-
zung eines zweiten Gitters kann der Pfandlangenunterschied kompensiert werden. Fiir
Pulse im Bereich unter 35 nm ist auf Grund der Effizienz der Beschichtungen die Nut-
zung im streifenden Einfall notwendig. Dies fiihrt zu experimentellen Schwierigkeiten
durch schnell auftretende Aberrationen bei kleinen Abweichungen in der Justage. Zu
dem ist die Zeitkompensation durch die fixierten Winkel nur in einem schmalen Wellen-
langenbereich moglich. Ein weiterer Nachteil der Nutzung von zwei Gittern ist die damit
verbundene geringere Gesamteffizienz auf Grund des weiteren optischen Elementes.

Bei der Nutzung eines Blazegitters, welches spéter im Abschnitt erkldrt wird, in koni-
scher Konfiguration, also mit Gitterlinien parallel zur optischen Achse der einfallenden
Strahlung, erreicht die Effizienz fast die Werte der Reflektivitat der Beschichtung [Wer77].
Dies macht die Nutzung einer derartigen Konfiguration attraktiv.

Im Unterschied zur klassischen Konfiguration eines Gitters ist bei konischer Konfigu-
ration der Wellenvektor der einfallenden und gebeugten Strahlung nicht orthogonal zu
den Gitterlinien. Abbildung 2.5 zeigt schematisch die beschriebene Konfiguration und
ordnet den Winkeln ihre Bezeichnung zu. Die Strahlausbreitung wird durch zwei Win-
kel, den Elevationswinkel und den Azimut beschrieben. Der Elevationswinkel ¢ ist da-
bei der Winkel zwischen Gitterlinie z in kartesischen Koordinaten und dem Wellenvektor
der nullten Beugungsordnung des Lichtstrahls. Der zweite Winkel ist der Azimut 6, hier
der Winkel in der x-y-Ebene im durch die Beugungsordnungen beschriebenen Halbkreis
zwischen m.-ter Beugungsordnung und Gitternormalen.

Fiir einen Wellenvektor k; in Kugelkoordinaten gilt dann:
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Abbildung 2.5: Darstellung der konischen Gitterkonfiguration mit Bezeichnung der Win-
kel. Die Beugungsordnungen bilden einen Kegel mit halben Offnungs-
winkel ¢. Abbildung adaptiert von [PBG*06a]

« = k;sinfsing,
B = kicosBsing, (2.34)
v = kicos¢.

Die Periodizitit des Gitters K kann mit der Gitterliniendichte p als K = 27p beschrie-
ben werden. Daraus folgt, dass gebeugte elektromagnetische Wellen entsprechend der
Beugungsordnung m rdaumlich diskrete Wellenvektoren k,, einnehmen. Diese erfiillen

folgende Relationen:

kym = &y = —a0 +mkK,
kym = ,Bm = \/(kz2 - k%) - kgcmf (235)
kzm =TYm =7

Die Gleichungen (2.34) und (2.35) zeigen, dass die gebeugten Ordnungen einen Kegel
bilden, dessen Halbwinkel durch ¢ definiert wird. Alle Strahlen weisen den gleichen
Elevationswinkel auf, unter welchem sie auf das Gitter einfallen, da fiir diesen Winkel
eine simple Reflexion vorliegt. Abhidngig von der Wellenliange des Lichtes d@ndert sich
jedoch der Azimut. Der dabei entstehende Halbkreis weist einen Radius von Lsing auf,
wobei L der Abstand der Kreisbogenebene senkrecht zum Gitter ist.

Wenn 6 = a sin(« k;sing) der Azimut des einfallenden Strahles ist, dann ist der Azi-
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einfallender positive
Lichtstrahl Beugungsordnung
- nullte Beugungs-
g . gung
- ordnung
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.1 “‘“\\\: P . ordnung
l,-.---],.—q_,--ﬂ,/_./;/'L/l-/l/'l/'?ﬁfi.....l._ Blazewinkel

Abbildung 2.6: Darstellung eines Blazegitters mit positiven und negativen Beugungsord-
nugen. Eingezeichnet ist auch der Blazewinkel, welcher die Effizienz des
Gitters bestimmt. Abbildung adaptiert von [Wik]

mut des gebeugten Strahls 6,, analog 60, = a sin(a,, k;sing). Fiir die Gittergleichung bei
gegebener Wellenldnge A folgt damit:

sing(sinb + sinby,) = mAp. (2.36)

Zur Optimierung der Beugungseffizienz muss die so genannte Blaze-Bedingung erfiillt
werden. Dies ist der Fall, wenn das Licht das Gitter in Form einer Reflexion eines Spiegels

verldsst. Dabei gilt, dass:

0+ 6, =20, (2.37)

wobei § den Blazewinkel des Gitters angibt. Ein Blazegitter ist in Abbildung 2.6 gezeigt.
Damit durch das Gitter keine Schatteneffekte entstehen, welche die Effizienz verringern,
muss ebenfalls die Bedingung 6 = ¢ erfiillt werden. Daraus folgt, dass die optimale Effi-

zienz eines Blazegitters in konischer Konfiguration durch:

0=0,=20 (2.38)

gegeben ist. Anschaulich bedeutet dies, dass das Gitter vom Strahl als ebener Spiegel
gesehen wird. Fiir die Gittergleichung folgt dann:

2s5in@sind = mAp. (2.39)

Fiir die Nutzung eines Blazegitters in konischer Konfiguration bedeutet dies, dass der
Einfallswinkel abhangig von Gitterparametern und Wellenldnge der einfallenden Strah-
lung entsprechend gewédhlt werden muss. Einfallender und gebeugter Strahl befinden
sich in einer Ebene, welche parallel der Gitterlinien und senkrecht der Oberflache ist.
Fiir die spektrale Auflosung R eines Blazegitters gilt:
A

R = AL (2.40)
Bei der Nutzung der ersten Beugungsordnung m = 1 ist die minimal benétigte Anzahl
ausgeleuchteter Spalte mit N,,;, = R gegeben. Fiir den Pfadlangenunterschied ergibt sich
mit Gleichung (2.33):
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AZ
Al = —. 241
AN (2.41)
Fiir die Halbwertsbreite eines Pulses Aty 1, folgt damit:
0,5 A2
ATg,min = < c > (A/\) 7 (2.42)

was nahe dem Fourier-Limit ATp Gauss = (0'%41) (ﬁ) eines Gausspulses ist. AA ent-
spricht dabei der Halbwertsbreite hinter dem Gitter. Ein Monochromator mit einem der-
artigen Gitter wird als zeiterhaltender Monochromator bezeichnet. Fiir einen fourier-
limitierten Puls mit der zugehorigen Bandbreite Ap ist zur spektralen Selektion eine Aus-

leuchtung von:

cATp
A

Spalten notwendig. Wird die Anzahl unterschritten, wird die resultierende Pulsdauer

N =

(2.43)

mafdgeblich von der Pulsdauer des Pulses bestimmt, da AA > AAp und fiir eine grofere
Anzahl beleuchteter Spalte vom Gitter durch AA < AAp bestimmt.
Fiir die Anzahl beleuchteter Spalte ldsst sich mit der Strahldivergenz D und dem Ab-

stand s finden, dass:

N = Dsp. (2.44)

Dies beschreibt im Wesentlichen die Anzahl der ausgeleuchteten Spalte auf Grund der
Strahlgrofse. Fiir kleine Strahldivergenzen, was bei Harmonischenquellen mit Strahldi-
vergenzen in der Groflenordnung weniger Milliradiant der Fall ist, kann mit der Ndhe-
rung tan(D) ~ D fiir die Pulsdauer des Gitters schlieSlich:

NA  ADsp

AT, = —— , 2.45
Tg c c ( )

gefunden werden. Damit die Pulsdauer des Pulses erhalten bleibt, folgt damit:

ADSp < cAtp (2.46)

Die Pulsdauer hinter dem Gitter 7¢,s ergibt sich als Faltung aus der Impulsantwort des
Gitters und der Pulsdauer des Harmonischenpulses. Unter der Annahme, dass es sich in

beiden Fillen um gaussféormige Pulse handelt, folgt damit:

TGes = \/ T& + T3 (2.47)

Im Normalfall sind Blazegitter eben und erfordern dadurch paralleles Licht bzw. eine
ebene Wellenfront. Aus diesem Grund verfolgen bestehende Monochromatoren fiir XUV-

Strahlung mit Blazegittern in konischer Konfiguration den Aufbau: Toroidspiegel - Gitter
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- Toroidspiegel. Der erste Toroid erzeugt dabei die ebene Wellenfront in dem der Strahl
kollimiert oder fokussiert wird. Das Gitter wird dann entsprechend an der Stelle plat-
ziert, an dem die Wellenfront eben ist, was im Falle eines fokussierten Strahls im Fokus
der Fall ist. Der zweite Toroidspiegel fokussiert dann die gebeugte Strahlung des Gitters.
Fiir diese Arbeit wird auf Grund experimenteller Randbedingungen folgende Reihenfol-
ge genutzt: Gitter - Toroidspiegel - Toroidspiegel. Dabei erzeugt der erste Toroidspiegel
fiir eine Strahlachse einen Parallelstrahl, wihrend die zweite Achse einen Zwischenfokus
erzeugt. Der zweite Toroidspiegel fokussiert dann die Strahlung in die Wechselwirkungs-

zone des Experimentes.

2.3 THz-Streaking

Fiir die vorliegende Arbeit wurde als zeitaufgeloste Messapparatur eine THz-Streak Ka-
mera (aus dem englischen von Streak-Camera, Schmierbildkamera) genutzt. Die zu Grun-
de liegende Physik wird im folgenden Abschnitt erldutert und orientiert sich eng an
[OMIO05] und [Frii09].

Das Prinzip einer Streak-Kamera ist seit einigen Jahrzehnten bekannt und als kommer-
zielles Produkt beispielsweise von Hamamatsu mit einer zeitlichen Auflésung von bis zu
100 fs [K.K] erhéltlich. Ein einfallender Laserpuls wird auf eine Photokathode fokussiert
und erzeugt dort eine Photoelektronenverteilung. Diese weist unter der Voraussetzung,
dass ein Photon ein Elektron erzeugt, eine identische Zeitstruktur wie das einfallende
Lichtwellenpaket auf. Diese Elektronenverteilung wird in Richtung eines Detektors, bei-
spielsweise einem Fluoreszenzschirm mit Kamera, beschleunigt. Transversal wird auf
der Flugstrecke ein sich schnell &nderndes elektrisches Feld, beispielsweise durch einen
Plattenkondensator, angelegt, wodurch die Elektronen abgelenkt werden. Bei einer hin-
reichend schnellen Anderung des elektrischen Feldes relativ zur Pulsdauer und damit
longitudinalen Ausdehnung der Elektronenverteilung, erfahren die Elektronen am An-
fang der Verteilung eine andere Anderung als an dessen Ende. Dies resultiert in einem
Streifen bzw. Schmierbild auf dem Detektor. Anhand der Lange dieses Streifens kann
mit Hilfe der Kenntnis des ablenkenden Feldes die Zeitstruktur der Elektronenverteilung
und damit die des Laserpulses rekonstruiert werden.

Bei der vorliegenden Arbeit wird anstelle eines Plattenkondensators das elektrische
Feld eines THz-Pulses verwendet, da eine Auflosung im Bereich von einigen 10 fs be-
notigt wird und dies unterhalb der Auflosung kommerzieller Produkte ist. Der Grund
hierfiir ist, dass fiir eine erfolgreiche zeitliche Rekonstruktion des ionisierenden Pulses
dessen Pulsdauer deutlich kiirzer sein muss, als die Periodendauer des ablenkenden
elektrischen Feldes. Die Nutzung von elektronisch erzeugten Feldern scheidet aus, da
diese eine zu langsame Anderung aufweisen. Die Nutzung von IR-Strahlung scheidet
auf Grund der zu kurzen Oszillationsperiode im Bereich von 2 bis 3 fs und der Beein-

flussung des zu untersuchenden Prozesses durch die nicht vernachldssigbare Feldstéarke
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Elektronen-
detektor =

THz Felg XUV-Puls

Elektronen

NN

Gastarget

Abbildung 2.7: Schematische Darstellung einer lichtfeldgetriebenen Streak Kamera. Ein
XUV Puls ionisiert ein Gastarget. Die frei werdenden Elektronen werden
von einem THz Feld abgelenkt und tiber ein Elektronenflugzeitspektro-
meter detektiert. Darstellung adaptiert von [Friill].

aus. Abbildung 2.7 zeigt den schematischen Aufbau einer lichtfeldgetriebenen Streak Ka-

mera.

Semiklassische Beschreibung des Streak-Prozesses

Fiir eine klassische Beschreibung des Prozesses wird angenommen, dass ein Elektron
durch einen XUV-Puls zum Zeitpunkt t; am Ort r; der Ionisation in Anwesenheit eines
kohérenten, linear polarisierten Infrarot-Lichtpulses aus einem Atom durch Photoionisa-
tion befreit wird. Auf Grund der grofien Frequenzunterschiede zwischen dem ionisieren-
den XUV-Puls und dem beschleunigenden Ir-Laserfeld kann der Prozess in zwei Schrit-
te, ndmlich den Ionisierungsschritt und den Beschleunigungsprozess, unterteilt werden.
Die kinetische Energie des Elektrons Ej;,, nach der Ionisierung folgt dabei Gleichung (2.1)
und ist gegeben durch Egjextron = Exin = %V% mit der Geschwindigkeit vo und der Elek-
tronenmasse m,. Durch das elektrische Feld des Ir-Strahls, welches sich mit der Frequenz
wrr und der Phase ¢ durch:

E (1, t) = Eo(r, t)cos(wpt + ¢) (2.48)

beschreiben ladsst, erfahrt das Elektron eine Beschleunigung. Dabei ist zu beachten, dass
die Geschwindigkeit des Elektrons gegeniiber der Lichtgeschwindigkeit sehr klein ist, so
dass es sich nicht aus dem Ir-Feld heraus bewegt, sondern als starr angenommen werden
kann und dadurch die vollstindige Anderung des elektrischen Feldes von Ionisations-

zeitpunkt bis zum Ende des IR-Pulses erfdhrt. Fiir den zeitabhidngigen Impuls p(t) des
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Elektrons folgt:

p(t) = eA(r, t) + [mevo — eA(r;, t;)], (2.49)

mit A(r, t) dem Vektorpotential und e der Ladung des Elektrons. Fiir die Anderung des

Impulses des Elektrons gilt dann:

t
Ap, (i t) = e / Ey (x, t')dt. (2.50)
ti

Da das Vektorpotential zum Zeitpunkt t, wenn der Ir-Puls bereits vorbei ist, als 0 ange-

nommen werden kann, ergibt sich fiir die Impulsdanderung:

Ap(r,t) = eA(r,t). (2.51)

Diese Anderung des Impulses ist abhingig vom Winkel § zwischen dem Anfangsim-
puls p, des Elektrons und dem beschleunigenden elektrischen Feld. Die kinetische Ener-
gie des Elektrons kann unter der Annahme einer sich nur langsam dndernden Einhdillen-
den (engl. slowly-varying envelop approximation) durch die Gleichung m,v3 = (m.v +

eA(t;))? bestimmt werden zu:

Etin = Ekino + 2Upcos(26)sin®(¢;)

2Up ., . (2.52)
+,/1— 5 sin?0sin?;~/8Exin oUpcosOsing;
kin,0
Dabei ist ¢; die Phase des Ir-Feldes zum Zeitpunkt der Ionisation und Up = 4;212‘?2 das
elr

ponderomotive Potential. Fiir die vorliegende Arbeit ist die Anderung der kinetischen
Energie parallel zum elektrischen Feld interessant und Gleichung 2.52 vereinfacht sich

zu:

Ein|| = Ekino + 2Upsin®¢; + \/8Eyy oUpsing; (2.53)

Daraus folgt, dass die kinetische Energie der Elektronen abhingig vom Ionisations-
zeitpunkt ist. Durch eine Messung des Energieunterschiedes zwischen den kinetischen
Energien ohne ablenkendes elektrisches Feld und mit ablenkendem elektrischem Feld
kann der Ionisationszeitpunkt des Elektrons relativ zum ablenkenden elektrischen Feld
bestimmt werden. Daraus wiederum konnen Riickschliisse auf die Zeitstruktur des Elek-

tron erzeugenden Feldes gezogen werden.

Quantenmechanische Beschreibung des Streak-Prozesses

Neben der klassischen Beschreibung des Streaking Prozesses ist auch eine quantenme-
chanische Beschreibung mdoglich. Da die Photoionisation eines Atoms durch ein Photon
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mit einer Energie im XUV-Bereich direkt erfolgt, ist das entstehende Elektronenwellenpa-
ket durch die Ionisation eines XUV-Pulses eine exakte Replik dieses Wellenpaketes. Ab-
gesehen von einer um die Bindungsenergie des ionisierten Atoms verschobenen Energie
werden die Zeitstruktur und die Phase korrekt wieder gegeben. Durch die Wechselwir-
kung mit dem elektrischen Feld des Ir-Pulses erfolgt eine zeitabhdngige Modulation des
Elektronenwellenpaketes.

Unter Vernachldssigung der Wechselwirkung mit benachbarten Elektronen kann in der
Néherung eines einzelnen, aktiven Elektrons die Ubergangsamplitude a, vom Grundzu-

stand ins Kontinuum gemafs Storungstheorie erster Ordnung mit:

Gy = —i % /_ dpExuy (t)expli + (Ex + Ip)tldt, (2.54)

beschrieben werden, wobei atomare Einheiten mit (7 = m, = e = 1) genutzt werden. Da-
bei ist d das Dipoliibergangsmatrixelement und Ip das Ionisationspotential. Das Dipol-
matrixiibergangselement kann vom Impuls abhidngen und muss bei einer Rekonstruk-
tion der Struktur des ionisierenden Pulses aus dem Elektronenwellenpaket einbezogen
werden. Ebenso kann eine Phasenbeziehung bestehen, welche beispielsweise in der Na-
he von Resonanzen auftritt. Beide Effekte sind meist entweder theoretisch bekannt oder
konnen auf Grund der geringen spektralen Breite des XUV-Pulses vernachléssigt wer-
den. Dadurch ergibt sich das Photoelektronenspektrum [ap|? in Phase und Amplitude
direkt aus dem erzeugenden XUV-Puls.

In der Gegenwart des Ir-Feldes wird fiir die Ionisation die Starkfeld-Ndherung genutzt.
Sie besagt, dass die Wechselwirkung des Elektrons mit dem Laserfeld dominiert und die
Wechselwirkung mit dem schwéacheren Coulomb-Feld des Atoms vernachlédssigt werden
kann. Fiir die Ubergangsamplitude ap, ; (7) ins Kontinuum folgt nach dem Durchgang der

Lichtpulse mit Zeitabstand T zwischen Ir- und XUV-Puls:

apf(T) = —ix% /_o; dpExyv (t — T)expli * <Ip *F— /toop(t/)z/Z*dt’>]dt, (2.55)

wobei der Impuls des Elektrons im Ir-Feld mit p(t) = (p, + A(t;)) — A(t) tber die
Coulomb-Eichung Ej.(f) = —aa—‘? gegeben ist. Da nach dem Durchgang des Ir-Pulses
A(t) = 0 folgt wie im klassischen Fall p; = (p(t) + A(t;)).

Die Gleichung (2.55) kann unter Nutzung der Starkfeldndherung auch aus der Schro-
dingergleichung abgeleitet werden. Jedoch ist die Interpretation von ap (7) als Sum-
me aller Wahrscheinlichkeitsamplituden aller moglichen Elektronentrajektorien zum En-
dimpuls p(7) intuitiv. Das Betragsquadrat S = |ap, |? ergibt dann das Photoelektronen-
spektrum. Die Ionisation zu jedem Zeitpunkt t wird durch das Integral in Gleichung
(2.55) berticksichtigt und entspricht der Wahrscheinlichkeitsamplitude des XUV-Feldes
multipliziert mit dem Dipolmatrixelement. Die Phase des Prozesses wird durch die ak-

kumulierte Phase vom Grundzustand bis zum Zeitpunkt ¢t und der Phase im Kontinuum
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festgelegt. Eine Umformung von Gleichung (2.55) mit ®(t) = — [ p FA(t) + %dt’

liefert:

ap, () = —i / °; exp(i®(t))dy( Exuv (t — T)exp(i( By + Ip))dt.  (256)

Dies verdeutlicht, dass das Ir-Feld im Wesentlichen eine zeitabhdngige Phasenmodulati-

on des Elektronenwellenpaketes zur Folge hat. Mit Gleichung (2.48) kann ®(t) als:

D(t) = Py(t) + Do(t) + 3(t) (2.57)
& (f) = — /t T U, (1)dt 2.58)
8 Ekinup(t)
D, (t) = Tcos@coswht (2.59)
Ds(t) = — ngt) sin(2wpt) (2.60)
Ir

geschrieben werden. Da U, (t) deutlich kleiner als Ey;, ist, konnen ®; und ®;3 vernach-
lassigt werden.
Eine lineare Phasenmodulation des Elektronenwellenpaketes bewirkt eine Verschie-

bung des Spektrums mit:

N
ot

Bei einem relativ zur Ir-Periode kurzer XUV-Puls kann @ als linear angenommen werden.

AEyin = Exin — Egino = — (2.61)

Die Verbreiterung des Spektrums durch die Phasenmodulation hingt dementsprechend
von der spektralen Phase des XUV-Pulses und dessen Zeitstruktur ab. Aus einem gemes-
senen Streak-Spektrum kann ein XUV-Puls rekonstruiert werden. Unter der Annahme
eines ungechirpten Pulses kann die Pulsdauer Tx;y_p,s bestimmt werden durch:

2 2
\/UNulldurchgang ~ OReinTHz

TXUV—Puls = S ’ (2.62)

wobei Onuildurchgang, keinTHz die Breite der Spektren und s die Anderung der Schwerpunkt-
senergie in Abhdngigkeit des Zeitversatzes zwischen XUV und THz-Strahlung angibt,
welches auch als Streakgeschwindigkeit bezeichnet wird. Ein auftretender linearer Chirp
fiihrt dazu, dass eine einzelne Messung der energetischen Breite des Elektronenwellen-
paketes an der Stelle des Nulldurchganges nicht ausreichend ist. Dies wird an Hand der
Simulationen in Kapitel 3.2 deutlich. Eine Bestimmung der Struktur eines linear gechirp-
tem Pulses ist durch die Gleichungen (6.4 und 6.3) moglich. Die Abbildung 2.8 verdeut-

licht diesen Zusammenhang.
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Abbildung 2.8: Darstellung des Streaking-Prozesses mit dem Vektorpotential eines THz-
Pulses bei gechirptem Elektronenwellenpaket. Gut erkennbar ist die Ab-
weichung der Breite des Impulsspektrums bei gedndertem Vorzeichen
des Vektorpotentials des THz-Pulses, entsprechend der Messung mit ge-
geniiberliegenden Detektoren. Abbildung adaptiert aus [FTK*15].




28 2 Theoretische Grundlagen zeitaufgeloster Molekiilspektroskopie

Abbildung 2.9: Darstellung des Iodmethan-Molekiils. Die rote Kugel reprasentiert das Io-
datom, die schwarze Kugel Kohlenstoff und die blauen Kugeln die Was-
serstoffatome, welche tiber Einfachbindungen verbunden sind. Abstiande
und Grofien der Atome sind mafistabsgetreu.

2.4 Molekiilzerfall nach Photoanregung

Zur Demonstration der Nutzbarkeit fiir zeitaufgeloste Molekiilspektroskopie des experi-
mentellen Aufbaus wurde Iodmethan spektroskopisch untersucht. Dabei wurde ein Elek-
tron aus einem inneren Orbital des Iod-Atoms mit Hilfe eines XUV-Photons angeregt. Die
Anregung erfolgte dabei in ein antibindendes Orbital. Anschlieflend findet ein Auger-
Meitner-Prozess statt, welcher mit Hilfe der THz-Streaking Technik untersucht wurde.
Dieses Kapitel stellt den Aufbau des lodmethanmolekiils und den untersuchten Prozess
theoretisch dar und folgt dabei [OCB98] und [MNS87].

Bei Iodmethan handelt es sich um eine organische Halogenverbindung mit der Sum-
menformel CH3I und ist in Abbildung 2.9 dargestellt. lodmethan weist dabei eine Cs,
Symmetrie auf, eine dreizdhlige Rotationssymmetrie um die Achse der Kohlenstoff-lod
Verbindung.

Der Grundzustand der molekularen Orbitale lasst sich schreiben als 11s22s22p® C1s?
13s%2p°3d'045%4p°4d"° fiir die inneren Orbitale, (1a1)?(2a;)? fiir die inneren Valenzorbita-
le und (1e)*(3a1)?(2¢)* fiir die duleren Valenzorbitale. Eine Zuordnung der Valenzorbits
ist in Abbildung 2.10 dargestellt.

Diese Valenzorbitale zeigen sich deutlich sichtbar im Photoelektronenspektrum. Im
Anschluss an die Ionisation aus einer dieser Orbitale finden verschiedene Zerfille des
Molekiils statt. Diese Zerfallskanile sind in Abbildung 2.11 dargestellt.

Die resonante Anregung eines Elektrons aus einem inneren Orbital des Iod-Atoms in
ein antibindendes, molekulares Orbital ist ebenso mdoglich. Fiir die vorliegende Arbeit
wurden dabei Elektronen aus dem 4d Orbital in den molekularen ¢* Orbital angeregt.
Auf Grund des antibindenden Charakters des Orbitals zerfillt das Iodmethan-Molekiil
anschliefend in Fragmente. Fiir den vorliegenden Fall ist dabei der Zerfall in ein CHsz-
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Abbildung 2.10: Darstellung der Iodmethan-Valenzorbitale und der Anregung eines
Elektrons durch einen XUV-Puls in ein nicht bindendes Orbital. Der in
dieser Arbeit untersuchte Prozess ist der mit VVV Auger bezeichne-
te Ubergang aus dem I4d Orbital. Die 5 dargestellten Orbitale finden
sich im Photoelektronenspektrum wieder. Darstellung entnommen aus
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Abbildung 2.11: Darstellung der Ionisations- und Zerfallskanile von Iodmethan. Darstel-

lung entnommen aus [OCB98]
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und ein I-Fragment interessant. Bei einer hinreichend schnellen Dissoziation des Mole-
kiils verbleibt das Iod-Fragment in einem angeregten Zustand. Durch das im Anregungs-
prozess entstandene Loch im 4d Orbital wird ein Auger-Meitner-Prozess angetrieben.
Dabei besetzt ein Elektron aus dem 5p Orbital das Loch in der 4d Schale und gibt sei-
ne Energie strahlungslos an ein benachbartes Elektron des 5p Orbitals ab. Dieses wird
auf Grund der hinzu gewonnenen Energie aus dem Coulombpotential des Atoms be-
freit. Dieses Elektron wird auch als Auger-Meitner Elektron bezeichnet. Da auf Grund
der energetischen Aufspaltungen der 4d und 5p Orbitale verschiedene Ubergange mit
geringfiigig unterschiedlichen Energien moglich sind, wird eine Serie von dieser Auger-
Meitner Elektronen erzeugt.

In der vorliegenden Arbeit wird die Zeitkonstante dieses Prozesses bestimmt. Dafiir
wird mit Hilfe der THz-Streak Technik die Zeit zwischen den auf Femtosekundenskala
instantanen Photoelektronen und den spéter emittierten Auger-Meitner Elektronen be-

stimmt.
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3 Simulationsrechnungen

Nach den im voran gegangenen Kapitel erarbeiteten theoretischen Grundlagen des Ex-
perimentes stellt dieses Kapitel die angefertigten Simulationen dar. Im ersten Abschnitt
werden dabei die Simulationen zum Aufbau des Monochromators vorgestellt. Hierbei
handelt es sich um Simulationen, welche die Auswahl und Positionierung der verwende-
ten Optiken zur Erzeugung eines moglichst kleinen Fokus bei gleichzeitig hinreichender
Separation der Harmonischenordnungen darstellen. AnschliefSend werden Simulationen
zur Pulsdauer der Harmonischenstrahlung in der Wechselwirkungszone des Experimen-
tes vorgestellt und mit den analytischen Rechnungen verglichen. Im letzten Teil des Ka-
pitels werden Simulationen vorgestellt, welche das erwartete Verhalten der Photoelek-

tronen in Anwesenheit der THz-Strahlung darstellen, den eigentlichen Streak-Prozess.

3.1 Simulationen zum Monochromator

Das Design des hier vorgestellten Monochromators wurde mit Hilfe von Thomas Gebert
entwickelt. Der erzeugte XUV Strahl wird durch ein Gitter in konischer Geometrie spek-
tral getrennt. AnschliefSend folgt ein Toroid, welcher die vertikale Strahlachse kollimiert.
Fiir die horizontale Strahlachse liegt ein Zwischenfokus bei etwa einem Drittel der Pro-
pagationsstrecke zum zweiten Toroiden vor. Dieser zweite Toroid fokussiert schliefdlich
die Strahlung in die Wechselwirkungszone des Experimentes. Die zu optimierenden Pa-
rameter des Systems sind im Wesentlichen die Winkel der Toroide beziiglich des XUV
Strahls und deren Fokalldngen. Dabei besteht die Einschrankung, dass aus Kostengriin-
den zwei identische Toroide verwendet werden miissen. Zu dem sind durch die Gege-

benheiten des Labors die Positionen der Optiken im Raum vorgegeben.

3.1.1 Simulationen zum geometrischen Aufbau

Mit Hilfe einer Version von 2005 des Programmes Zemax, einem kommerziellen Pro-
gramm zur Simulation von Linsen und Strahlfiihrungssystemen an Hand von Strahlen-
optik, wurden der geometrische Aufbau des Monochromators simuliert und beziiglich
der Fokusgrofie und Separation der einzelnen Harmonischenordnungen in der Wech-
selwirkungszone des Experimentes optimiert. Das Programm Zemax nutzt dabei das
Prinzip der Strahlenoptik. Dabei simuliert es fiir verschiedene Anfangsparameter wie
Anfangskoordinaten oder Anfangswinkel relativ zu einem Referenzstrahl den Strahlweg

einzelner Photonen. Dabei ist anzumerken, dass es in der verwendeten Version von Ze-
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Abbildung 3.1: Darstellung der mit Strahlverfolgung aus dem Programm Zemax erhalte-
nen Fokusgrofienabschdtzung des Monochromators. Die horizontale und
vertikale Achse haben eine Grofie von 200 pm.

max keine Moglichkeit zur Implementierung eines Blazegitters gibt. Dies wurde in der
Simulation berticksichtigt, indem das Gitter um den Blazewinkel von 1,3° gekippt wur-
de. Eine derartige Abweichung zwischen Realitdt und Simulation hat Auswirkungen auf
die Simulation der Strahlpfade, so dass die mit Hilfe der Strahlverfolgung gewonnenen
Ergebnisse Abweichungen aufweisen werden. Dennoch konnte auf diese Art und Weise
der geometrische Aufbau des Monochromators optimiert werden.

Mit Hilfe der so gefundenen Parameter und der Strahlverfolgungsoption wurde die
Grofse des Fokuspunktes abgeschétzt. Dafiir wurde ein Quellpunkt bestehend aus 5 Ein-
zelpunkten im Abstand von 50 ym angenommen, welcher der erwarteten Quellgrofie der
Harmonischenstrahlung entspricht. An jedem dieser Punkte startet ein Strahlenbiindel
mit festgelegten Winkelabstdnden zwischen den Strahlen. Der Auftreffpunkt in der Ebe-
ne der Wechselwirkungszone senkrecht zur Ausbreitungsrichtung wird vom Programm
aufgezeichnet. Das Ergebnis ist in Abbildung 3.1 dargestellt. Es ist deutlich erkennbar,
dass es sich beim erhaltenen Fokus nicht um ein rundes Strahlprofil handelt, sondern
starke Verzerrungen auftreten. Anhand dieser Simulation wurde der Fokus auf eine Gro-
e von etwa 100 um abgeschétzt. Eine Simulation mit Hilfe der Option , Physical Optics
Propagation”, welche im Gegensatz zur Strahlenoptik Beugungen berticksichtigt, und
Messung der tatsachlichen Fokusgrofle ist im Kapitel 4.4 dargestellt.

Mit Hilfe des , Through Focus Spot Diagram”, welcher die Strahlgrofle in aufeinan-
derfolgenden Ebenen mit festgelegtem Abstand darstellt, wurde tiberpriift, dass die fiir
den Monochromator bestimmte Geometrie am Ort der spateren Wechselwirkungszone
des Experimentes die kleinste Ausdehnung aufweist. Wie in Abbildung 3.2 zu sehen ist,

kann dies bestitigt werden.
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Abbildung 3.2: Darstellung der mit Strahlverfolgung aus dem Programm Zemax erhalte-
nen Strahlausdehnungen beim Durchgang durch die Wechselwirkungs-
zone. Der Abstand zwischen den einzelnen Abbildungen des Strahlpro-
fils betrdgt 10 mm und jede einzelne Strahldarstellung hat eine Ausdeh-
nung von 200 pm.

3.1.2 Erwartete Pulsdauer in der Wechselwirkungszone

Durch die vom Vorbilddesign in [Pol04] abweichende Geometrie des Monochromators
wird einer Simulation der zu erwartenden Pulsdauern in der Wechselwirkungszone des
Experimentes angefertigt. Die Annahme ist, dass auf Grund der langen Fokussierung
zur Erzeugung der hoheren Harmonischen deren Divergenz unter 1 mrad liegt und die
Wellenfront am Ort des Gitters als quasi eben angesehen werden kann. Zur Uberpriifung
des Einflusses des Gitters auf die Pulsdauer wurde mit Hilfe des Programms RAY, einem
Programm zur Simulation von Strahlverldufen auf der Basis von Strahlenoptik am Elek-
tronenspeicherring BESSY, und der Hilfe von Dr. Peter Baumgirtel eine Simulation des
vorliegenden Experimentes durchgefiihrt.

In der Simulation wurden die Harmonischenquelle, ein Spalt vor dem Gitter, das Git-
ter selbst und beide Toroidspiegel berticksichtigt. Fiir die Harmonischenquelle wurde
eine Grofle von 50 um bei einer Photonenenergie von 50 eV entsprechend 24,8 nm an-
genommen mit 2 * 10° Photonen. Die Anzahl der zur Simulation genutzten Photonen
dient dabei der Berechnung eines moglichst genauen Ergebnisses und entspricht nicht
der tatsdchlich erzeugten Photonenzahl. Ein exemplarisches Ergebnis ist in Abbildung
3.3 dargestellt. Abbildung 3.4 zeigt den Vergleich zwischen den mit Gleichung (2.45) be-
rechneten Pulsdauern und der Simulation. Beide Wege liefern entsprechend ein lineares
Verhalten abhingig von der Offnung des Spaltes und der damit verbundenen Anzahl
ausgeleuchteter Spalte. Eine Uberpriifung des Einflusses der Divergenz auf die Pulsdau-
er mit Hilfe von RAY zeigt, dass im Bereich von 0, 5 mrad bis 10 mrad die Abweichung im
Rahmen der Genauigkeit der Simulation liegt und damit keine Abhdngigkeit bestimmt
werden kann.

Anzumerken ist, dass das Programm RAY die Moglichkeit bietet, eine Pulsdauer fiir
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Abbildung 3.3: Ergebnisdarstellung der Simulation der Pfadlangenunterschiede im Fo-

kus des Monochromators mit Hilfe des Programms RAY. Aus der ange-

gebenen Halbwertsbreite der Pfadldangenunterschiede ldsst sich die Halb-

wertsbreite der Pulsdauer zu 21 fs bestimmt. Die Parameter der Simula-

tion sind im Text angegeben.
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Abbildung 3.4: Darstellung des Vergleichs der berechneten Pulsdauern (rot) mit den mit

Hilfe von Ray simulierten (blau) Pulsdauern in Abhingigkeit von der
Offnung des Spaltes fiir einen Deltapuls. Beide Kurven stimmen sehr gut
tiberein und zeigen das erwartete lineare Verhalten der Gitterantwort ei-
nes infinitesimal kurzen Pulses.
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Abbildung 3.5: Darstellung des Vergleichs der berechneten Pulsdauern (rot) mit den mit
Hilfe von Ray simulierten (blau). Beider Kurven sind in guter Uberein-
stimmung. Die Schwankungen in der simulierten Kurve sind in der Stati-
stik begriindet und das plateauartige Verhalten fiir sehr kurze Pulse stellt
die Auflosungsgrenze des Programmes dar.

den erzeugten Puls anzugeben. Damit ist eine Uberpriifung der Konsistenz von Simulati-
on und Theorie fiir Gleichung (2.47) moglich. Eine Darstellung des Vergleiches zwischen
den mit Gleichung (2.45) und Gleichung (2.47) berechneten Pulsdauern mit einer Puls-
dauerantwort des Gitters von 20,3 fs und den Simulationsergebnissen ist in Abbildung
3.5 dargestellt. Beide Kurven sind in guter Ubereinstimmung. Die Simulation weist fiir
sehr kurze Pulsdauern ein plateauartiges Verhalten auf, was an der Auflosungsgrenze
der Simulation begriindet ist, da RAY fiir die Simulation von Pikosekundenpulsen und
nicht Femtosekundenpulsen konzipiert ist.

Fazit der Simulation mit RAY ist, dass die Gleichungen (2.45) und (2.45) auch auf den
vorliegenden Aufbau mit Gitter-Toroid-Toroid anwendbar sind und die Divergenz des

Strahls keinen signifikanten Einfluss auf die Pulsdauer erwarten ldsst.

3.2 Simulationen zum erwarteten Streakingverhalten

Mit Hilfe des Programms AttoGram [Gag10] wurden fiir verschiedene XUV-Pulse Spek-
trogramme fiir den THz-Streak Vorgang simuliert. Das Programm AttoGram nutzt dabei
die im Kapitel 2.3 dargestellten Gleichungen und benétigt die Eingabe des entsprechen-
den XUV-Pulses, des THz-Pulses, der Zentralenergie und der Auflosung. Das elektrische
Feld Ety, des THz-Pulses wurde mit Hilfe einer analytischen Funktion der Form:
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t—t
tp

Ery, = Axexp [— ( O)] xsin(w *t — @), (3.1)

dabei sind A = 0,274 % die Amplitude, t die Zeit in Femtosekunden, ty = 120,6 fs
die Lage des Nulldurchgangs, tg = 657,8 fs die rms-Pulsbreite, w = 2,387 THz die
Kreisfrequenz und ¢ = 0,2728 die Phase des THz-Pulses. Die Werte stammen aus einer
Anpassung an ein mittels Streaking gemessenes, reales THz-Feld.

Das elektrische Feld des XUV-Pulses Ex;y wurde mit:

()

EXLIV = EO *exp [— <4>|<TXUV

2
) ] sexp [i* (a1 2 +ar x> + wxyy x 1)) (3.2)

beschrieben, wobei Ey = 1% die Amplitude, Tx ;v = 14, 86 fs die rms-Pulsbreite, wxyy =
49,481 PHz die Frequenz der 21. Harmonischenordnung und a;, ein Phasenparameter
bezeichnen, wobei die Werte a1, = 0 fiir die Simulation ohne Chirp, a; = £0,01 und
a, = 0 fiir die Simulation mit linearem Chirp und 4; = 0 und a, = +0,0001 fiir die
Simulation mit quadratischem Chirp genutzt wurden.

Die Ergebnisse der Simulation sind in den Abbildungen 3.6, 3.7, 3.8, 3.9 und 3.10 dar-
gestellt. Die Verbreiterung des Spektrums ist deutlich erkennbar. Fiir linear gechirpte
Pulse ist in einem Fall eine tiberproportional grofle Verbreiterung und im anderen Fall
eine Stauchung des Spektrums erkennbar, je nachdem ob sich der Chirp des XUV Pulses
und der Gradient des Vektorpotentials des THz Feldes addieren oder aufheben. Im Falle
quadratisch gechirpter Pulse ist eine asymmetrische Verbreiterung erkennbar.

Anzumerken ist, dass das Programm Attogram keine Moglichkeit bietet, die Auflo-
sung des Detektors in die Berechnung einzubeziehen. Fiir einen Puls im Bereich einer
Halbwertsbreite von 35 fs ergibt sich ein schmales Spektrum, wie in den Darstellungen
zu sehen. Die realen Spektren werden jedoch mit einer endlichen Auflosung im Bereich
von wenigen hundert Millielektronenvolt aufgenommen. Das gemessene Spektrum ist
entsprechend eine Faltung aus der wahren Breite und der Detektorauflosung und folg-
lich deutlich breiter als die hier dargestellten Spektrogramme.

Eine weitere Folge der in der Simulation fehlenden Detektorauflosung ist, dass eine
Rekonstruktion der XUV-Puls mit Hilfe dieses Programmes fiir die in dieser Arbeit vor-
gestellten Messungen nicht moglich ist. Die gemessene Breite wiirde von AttoGram als
deutlich kiirzerer Puls als real vorhanden bestimmt werden, da die Breite des Spek-
trums invers zur Pulsdauer ist. Der Grund fiir die Nichtberticksichtigung des Auflo-
sungsvermogens liegt im Anwendungsgebiet der Simulation. Es ist fiir Attosekunden-
analyse mit energetisch breiten Spektren konzipiert und nicht fiir Femtosekundenpulse
mit vergleichsweise schmalen Spektren.

FEine Rekonstruktion der Pulsdauer anhand der simulierten Spektren mit Gleichung
(2.62) liefert fiir den Fall des ungechirpten XUV-Pulses einen Wert von 38 fs. Die Ab-
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Abbildung 3.6: Darstellung der Ergebnisse der Simulation mit AttoGram fiir einen un-
gechirpten XUV-Puls. Die Verbreiterung zwischen (b) und (c) ist sehr gut
erkennbar. Die Form des Spektrums in (b) ist durch die Auflésungsgrenze
der Simulation bestimmt.
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Abbildung 3.7: Darstellung der Ergebnisse der Simulation mit AttoGram fiir einen XUV-
Puls mit linear positiven Chirp. Am Farbcode der Abbildung ist ersicht-
lich, dass das Spektrum in Anwesenheit des THz-Feldes an der ersten
und dritten Flanke gestaucht wird.




3.2 Simulationen zum erwarteten Streakingverhalten 39

weichung zu den fiir die Simulation verwendeten Wert von 35 fs ergibt sich auf Grund
der Aufldsung des Spektrums von 0, 1 eV, welches im Fall des ungestreakten Spektrums
unzureichend ist.

Die Rekonstruktion im Fall des linear positiv gechirpten XUV-Pulses ergibt einen Wert
von 58 fs fiir die Pulsdauer. Ursache hierfiir ist das durch den Chirp verbreiterte Spek-
trum in der Flanke des Nulldurchgangs des THz-Vektorpotentials. Dies zeigt, dass ei-
ne Pulsrekonstruktion aus Messwerten eines Detektors im Nulldurchgang nicht ausrei-
chend ist. Im Kapitel 6.1 wird eine weitere Moglichkeit zur Rekonstruktion der Pulsdau-
er und des Chirps vorgestellt. Im Fall des linear negativ gechirpten XUV-Puls ergibt die
Rekonstruktion nach (2.62) kein Ergebnis, da die Breite des Spektrums im Nulldurch-
gang schmaler ist als das Ausgangsspektrum und somit eine unphysikalische imaginére
Pulsdauer erhalten wird. Ein derartiges Verhalten ist dadurch ein guter Indikator fiir das
Vorhandensein eines Chirps im XUV-Puls.

Fiir die Rekonstruktion der Pulsdauer im Falle der quadratischen Chirps werden Wer-
te von 35 fs erhalten. Das Auftreten des quadratischen Chirps ist in den Spektren durch
die in eine Richtung verbreiterte Flanke auffdllig. Anzumerken ist, dass die wie in al-
len Fallen verwendeten Gaussanpassungen im Falle quadratischer Chirps das Spektrum
dadurch schlechter repréasentieren.
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Abbildung 3.8: Darstellung der Ergebnisse der Simulation mit AttoGram fiir einen XUV-
Puls mit linear negativen Chirp. Am Farbcode der Abbildung ist ersicht-
lich, dass das Spektrum in Anwesenheit des THz-Feldes an der zweiten
Flanke gestaucht wird.
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Abbildung 3.9: Darstellung der Ergebnisse der Simulation mit AttoGram fiir einen XUV-
Puls mit quadratisch positivem Chirp.
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Abbildung 3.10: Darstellung der Ergebnisse der Simulation mit AttoGram fiir einen
XUV-Puls mit quadratisch negativem Chirp.
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4 Experimenteller Aufbau

Nachdem im letzten Kapitel die theoretischen Grundlagen des Experimentes erarbeitet
wurden, wird im folgenden Kapitel der experimentelle Aufbau beschrieben. Zur bes-
seren Ubersicht lisst sich, wie in Abbildung 4.1 zu sehen, der Gesamtaufbau in eine
Reihe von Segmenten gliedern. Abbildung 4.2 zeigt den Gesamtaufbau des Experimen-
tes. Es handelt sich dabei um ein System aus optischen Aufbauten und Vakuumsyste-
men auf einer Fliche von etwa 15 m x 3 m. Ausgangspunkt ist das Lasersystem (1-7),
welches Strahlung fiir sowohl die Harmonischenquelle (8-10) als auch die THz-Quelle
bereitstellt. Nach der Harmonischenquelle folgt ein quasi-pulsdauererhaltender Mono-
chromator (11,12). Harmonischenstrahl und THz-Strahl werden in der Experimentier-
kammer (13) tiberlagert und propagieren gemeinsam durch die Wechselwirkungszone.
Die hier erzeugten Elektronen werden vom Detektionssystem aufgenommen und weiter
verarbeitet.

Fiir diese Arbeit wurde der Strahltransport des Zweiges der hoheren Harmonischen
vom Lasersystem bis zum Experiment entwickelt und aufgebaut. Die benétigten Vaku-
umkammern wurden in ein bestehendes System integriert. Neben dem Transport wur-
den die Frequenzkonversionen der Frequenzverdopplung und der Erzeugung der ho-
heren Harmonischen entwickelt und aufgebaut. Ebenfalls wurde der Monochromator
zur spektralen Trennung der Harmonischen entwickelt und aufgebaut und Systeme zur
Uberwachung und Strahldiagnostik integriert. Im Folgenden werden die einzelnen Seg-

mente genauer erldutert.

Lasersystem THz Quelle
Freuenzverdopplung Experimentierkammer
Harmonischenquelle Monochromator

Abbildung 4.1: Gliederung des Gesamtaufbaus in Segmente. Die vorliegende
Arbeit befasst sich hautsidchlich mit den Abschnitten der Har-
monischenquelle und dem Monochromator, welche fiir diese
Arbeit aufgebaut wurden.
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Abbildung 4.2:

1-Pumplaser
2-Oszillator
3-Stretcher

4-Regenerativer
Verstarker

5-Multipass
Verstarker

6-Elektronik
7-Kompressor
8-Faltungskammer

9-Refokussierkammer

10-Harmonischenkammer

11-Spektrometerkammer
12-Kreuzungskammer

13-Experiment mit
THz-Aufbau

14-Spider
— Fundamentalstrahl

----- Strahltransport zur THz Quelle
—Frequenzverdoppelter Strahl

—Harmonischenstrahl

—THz-Strahl

Schematische Darstellung des experimentellen Gesamtaufbaus. Aus-
gangspunkt ist das Lasersystem (1-7), welches die Strahlung fiir die Zwei-
ge der THz-Quelle und Harmonischenquelle (8-10) bereitstellt. Im Strahl-
zweig der Harmonischenquelle befindet sich ein Monochromator (11+12)
zur Selektion der erzeugten hoheren Harmonischen. In der Experimen-
tierkammer (13) werden beide Strahlzweige kollinear tiberlagert und pro-
pagieren gemeinsam durch die Wechselwirkungszone. Die hier erzeug-
ten Elektronen werden vom Detektionssystem erfasst.
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4.1 Lasersystem

Im Folgenden werden die Komponenten des Lasersystems vorgestellt. Die Zahlen in
Klammern geben die Referenznummer in Abbildung 4.2 an. Beim genutzten Lasersystem
handelt es sich um ein kommerzielles System der Marke Pulsar der Firma Amplitude,
welches die Verstarkung von gechirpten Pulsen (engl. Chirped Pulse Amplification, CPA)
nutzt. Es ist schematisch in Abbildung 4.3 dargestellt. Es besteht aus einem Ti:Sa Maste-
roszillator (2) der Marke FEMTOSOURCE Synergy der Firma FEMTOLASER, gefolgt von
einem Modul zur zeitlichen Pulsaufweitung (engl. stretcher) (3), zwei Verstarkerstufen
(4, 5) und einem Gitterkompressor (7). Das Lasersystem verfiigt iiber 2 separate Aus-
ginge, wobei ein Ausgang eine Repetitionsrate von 1 kHz und ein Ausgang tiber 25 Hz
verfiigt. Letzterer wurde fiir die Experimente der vorliegenden Arbeit genutzt. Der zur
Verfiigung stehende Ausgangspuls hat eine Zentralwellenldnge von 800 nm, eine Puls-
dauer von 35 fs bei einer Pulsenergie von 15 m]. Die Zentralwellenldnge kann durch Ein-
stellungen am Mazzler, einem programmierbaren akustooptischen Modulator der Firma
Fastlite zur spektralen Filterung im regenerativen Verstérker, in einem Bereich von circa
10 nm variiert werden. Durch den Dazzler, einem weiteren akustooptischen Modulator
der Firma Fastlite zur Einstellung der spektralen Phase und Amplitude, in Kombination
mit dem Kompressorgitter kann die Pulsdauer und der Chirp der Ausgangspulse vari-
iert werden. Im Gitterkompressormodul befindet sich ein antireflektierend beschichteter
Strahlteilerspiegel der Firma TOPAG Lasertechnik, welcher den Ausgangspuls in einem
Verhiltnis von 80 zu 20 fiir die Harmonischenerzeugung und die THz-Erzeugung auf-
teilt. Dabei wird der reflektierte Strahlteil fiir die Harmonischenerzeugung genutzt, da
der transmittierte Anteil auf Grund des Durchgangs durch Material zeitlich verldangert ist
und fiir die THz Erzeugung genutzt wird. Die Pulsdauer nach dem Strahlteiler fiir den
transmittierten Strahlteil betragt gemafs dem Programm vChirp, einem Programm zur
Berechnung der Dispersionseigenschaften von Materialien beim Durchgang von Femto-
sekundenstrahlung, 43,7 fs. Zudem ist zur Pulsdiagnostik ein so genannter Spider (14)
(engl. Spectral Phase Interferometry for Direct Electric Field Reconstruction) der Firma
APE installiert, welcher die Phaseninformation des Ausgangspulses bestimmt, in dem
der Ausgangspuls in zwei Teilstrahlen aufgeteilt wird, einem der Teilstrahlen gezielt ein
Chirp aufgeprédgt wird, wahrend der zweite Strahl verzdgert wird und beide anschlie-
lend wieder tiberlagert einen nichtlinearen Prozesses auslosen, welcher vermessen wird.
Dieser Spider wird durch das Einsetzen eines Spiegelkeils in den Strahlengang im Kom-
pressormodul vor dem Strahlteiler fiir die Pulsdiagnostik zugéanglich und steht nicht fiir
parasitdre Strahliiberwachung bereit.

4.2 Vakuumsystem

Der folgende Abschnitt stellt die genutzten Komponenten des Vakuumsystems vor. Die

Angaben in den Klammern beziehen sich auf die Referenznummer in Abbildung 4.2.
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Verstarkerstufe 2 Verstarkerstufe 1

Gitterkompressor Oszillator > Stretcher Spider <J

G awn

Abbildung 4.3: Schematische Darstellung des Lasersystems. Ausgangspunkt ist der Os-
zillator, dessen Pulse durch einen Pumplaser verstarkt werden. Anschlie-
end propagiert der Strahl zum Stretcher, wo er durch Gitter zeitlich ge-
dehnt wird. Dieser verldngerte Puls propagiert in die erste Verstiarkerstu-
fe und wird hier durch einen akustoptischen Modulator, welcher die Pul-
se fiir das 25 Hz und 1 kHz-System selektiert werden. Im Strahlpfad des
genutzten 25 Hz-Zweiges befindet sich eine zweite Verstarkerstufe, wel-
che den Puls blitzlampengepumpt verstarkt. Es folgt der Gitterkompres-
sor, welcher den verldngerten und verstarkten Puls wieder zeitlich kom-
primiert. Im Gitterkompressormodul befindet sich ein Strahlteiler, wel-
cher den Ausgangsstrahl fiir die Strahlzweige der Harmonischenquelle
und THz-Quelle aufteilt. Eingezeichnet ist ebenso der Spider, welcher zur
Pulsdiagnostik des Ausgangsstrahls des Lasers genutzt wurde.

Der optische Aufbau von Harmonischenquelle, Monochromator und Experimentier-
kammer befindet sich im Vakuum. Grund hierfiir ist zum einen die Dispersion der kurz-
en Pulse bei der Propagation durch Luft. Zum anderen wiirden die Harmonischenpulse
auf Grund ihrer Photonenenergie im XUV-Bereich an Luft sehr schnell absorbiert werden.
Auch die THz-Strahlung wird durch Wassermolekiile in der Luft absorbiert, weshalb die-
se ebenfalls schnell ins Vakuumsystem eingekoppelt werden sollte. Ein dritter Grund ist
das Fernhalten von Staub von den Optiken, da dieser durch die hohen Intensititen des
Kurzpulslasers in die Optiken eingebrannt wird.

Die Einkopplung des Fundamentalstrahls im Zweig der hoheren Harmonischenerzeu-
gung erfolgt hinter dem Ausgang des Kompressors. Alle folgenden optischen Aufbauten
befinden sich in Vakuumkammern. Diese sind durch Strahlrohre verbunden und koén-
nen mit Absperrhdhnen abgeriegelt werden, um ein separates Beliiften und Evakuieren
zu ermoglichen. Jede Vakuumkammer verfiigt {iber eigene Turbomolekularpumpen mit
teilweise gekoppelten Vorpumpen. Die Driicke in den Kammer sind geschuldet durch
ihre Aufgaben im Bereich von 10~2 mbar bis 10~7 mbar.

Etwa 20 c¢m hinter dem Kompressor erfolgt die Einkopplung ins Vakuum durch ein
1,4 mm dickes CaF,-Fenster in die so genannte Faltungskammer (8). Die Pulsdauer ver-
breitert sich unwesentlich von 35 fs auf 35,2 fs, was mit Hilfe der im THEORIEKA-
PITEL beschriebenen Formeln berechnet wurde. Diese Kammer befand sich bereits vor

Beginn der Arbeit im Strahlengang. In dieser Kammer befindet sich der Aufbau fiir die
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Frequenzverdopplung. Der Druck innerhalb der Kammer liegt im 10~* mbar Bereich.
Die folgende Refokussierkammer (9) wird vom Strahl passiert, bevor der riickreflektier-
te Strahl in dieser Kammer durch einen Fokussierspiegel in die Harmonischenkammer
fokussiert wird. Diese bestehende Kammer wurde fiir diese Arbeit in das Vakuumsy-
stem integriert und verfiigt tiber keine eigene Vakuumpumpe, sondern wird {iiber die
Faltungskammer evakuiert. Es folgt die Harmonischenkammer (10), in welcher die Fre-
quenzkonversion durch die Erzeugung hoherer Harmonischer stattfindet. Diese Kam-
mer befand sich zum Beginn der Arbeit ebenfalls im Strahlengang. Die Gliederung der
Kammer in Segmente ermoglicht differentielles Pumpen. Dadurch wird im Segment der
Gasdiise ein Druckbereich von 1072 mbar beim Anfallen groer Gaslasten erreicht, wih-
rend in den benachbarten Segmenten der Druck im Bereich von 10~ mbar gehalten wer-
den kann. Auch die folgende Kammer, die Spektrometerkammer (11), befand sich zum
Beginn der Arbeit im Strahlengang. Diese Kammer verfiigt {iber ein Spektrometer zur
Diagnostik der hoheren Harmonischen und beinhaltet den ersten Teil des Aufbaus fiir
den Monochromator, das Gitter und den ersten Toroidspiegel. Da in dieser Kammer ein
MCP-Phosphor-Detektor betrieben wird, werden hohere Anspriiche an das Vakuum ge-
stellt als in den Kammern zuvor. Der erreichbare Druck liegt hier im 1076 mbar-Bereich.
Anschlieffend an diese Kammer folgt das fiir diese Arbeit angefertigte Vakuumsystem. Es
besteht aus einem etwa 7 m langem Strahlfiihrungsrohr gefolgt von der fiir diese Arbeit
konstruierten und angefertigten Kreuzungskammer (12), deren Halterungen von Herrn
Becker entwickelt wurden. Der erreichbare Druck liegt im 10~7mbar-Bereich. Diese Kam-
mer beherbergt den 2. Toroidspiegel und gewéhrleistet die Kreuzung der Strahlengénge
mit einem anderen, ebenfalls am 25 Hz Zweig befindlichen Experimentaufbau. Es folgt
wiederum ein fiir diese Arbeit angefertigtes Strahlfiihrungsrohr zur Experimentierkam-
mer (13), welche von Herrn Karimi fiir [Kar19] angefertigt wurde. Der Druck in dieser
Kammer wird trotz des Einbringens einer Gaslast durch insgesamt 4 Vakuumpumpen
auf 3 * 10~* mbar beschrinkt, da auch in dieser Kammer MCP Detektoren betrieben wer-
den.

Die Einkopplung des THz-Strahles ins Vakuum erfolgt direkt in die Experimentier-
kammer. Hierfiir existiert ein Strahltransport des Fundamentalstrahls an Luft bis zur Ex-
perimentierkammer. Die THz-Erzeugung findet auf einem Modul, welches direkt an die

Experimentierkammer angebaut ist, statt.

4.3 Harmonischenquelle

Die Erzeugung hoherer Harmonischer erfolgt im Allgemeinen iiber die Fokussierung
eines Kurzpulslasers in ein Wechselwirkungsvolumen, in dem als Wechselwirkungspart-
ner Atome [CGB™99], Molekiile [VHM " 01], Plasmen [GBSK05] oder Festkorper [GDS'11]
bereitgestellt werden. Es gibt verschiedene Ansitze das Wechselwirkungsvolumen und

damit die aktive Lange des Mediums zu beschrianken, wobei insbesondere Gaszellen
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[TINT99], gepulste Diisen [WTY " 11] und Hohlfasern [HBK™09] Anwendung finden. Ein
weiteres Unterscheidungsmerkmal von Harmonischenquellen ist die Art der Fokussie-
rung, wobei zwischen langer [KDW 03] und kurzer [RKH " 14] Fokussierung unterschie-
den wird. Je nach Anwendung und zur Verfiigung stehender Laserquelle kann auf ei-
ne grofie Varietat von Harmonischenquellen zuriickgegriffen werden. Zur Bereitstellung
des Mediums wurde sich in diesem Experiment fiir die Nutzung einer gepulsten Diise
mit verschiedenen Kapillaren zur Einstellung der Liange des Mediums entschieden.

Fiir das vorliegende Experiment wurde der Ansatz eines Zwei-Farben-Erzeugungs-
schemas [KLP*08] [KKK™*05] gew&hlt. Dabei wird im ersten Schritt die zweite Harmo-
nische (im Folgenden als SH fiir engl. second harmonic bzw. SHG fiir engl. second har-
monic generation bezeichnet) des Fundamentalstrahls erzeugt und anschliefiend werden
sowohl Fundamental- als auch SH-Strahl in die Wechselwirkungszone der hoheren Har-
monischenerzeugung fokussiert. Der Vorteil dieses Schemas gegeniiber einer Erzeugung
der hoheren Harmonischen mit ausschliefllich dem Fundamentalstrahl ist das Auftreten
der geraden Harmonischenordnungen und einer potentiell hoheren Erzeugungseffizienz
[LKSWO06]. Das Auftreten der geraden Harmonischen verdoppelt die Anzahl potentiell
erreichbarer Atom- und Molekiiliibergidnge. Der Nachteil dieses Erzeugungsschemas ist
ein vergrofierter Parameterraum zur Erfiillung der Phasenanpassung und damit gestie-
gene Anforderungen zur Gewéhrleistung eines stabilen Experimentbetriebes.

Im Folgenden wird zuerst der Autbau zur Frequenzverdopplung erldutert bevor im
zweiten Abschnitt der Aufbau zur Erzeugung der hoheren Harmonischen vorgestellt

wird.

Frequenzverdopplung

Fir die Erzeugung der zweiten Harmonischen wird die Frequenzverdopplung in ei-
nem Beta-Bariumborat Kristall Typ II (Ba(BO,),, im Folgenden mit BBO abgekiirzt) ge-
nutzt. Dieser ist um die Strahlachse rotierbar gelagert, um die Phasenanpassung zwi-
schen Fundamentaler und zweiter Harmonischer zu variieren. Dadurch wird das Ver-
héltnis der Intensitaten zwischen 800 nm und 400 nm variiert, welches einen wichtigen
Aspekt der Phasenanpassung fiir die Erzeugung der hoheren Harmonischen darstellt. Da
die zweite Harmonische orthogonal zur Fundamentalen polarisiert ist, wird eine Wellen-
platte genutzt, welche die Polarisation beider Strahlen wieder parallelisiert. Auf Grund
der Brechzahlunterschiede fiir Fundamental- und Harmonischenstrahl beim Durchlau-
fen der transmittiven Optiken entsteht ein zeitlicher Versatz zwischen den beiden Pulsen,
wobei der 800 nm -Puls dem 400 nm -Puls voraus eilt, da die Dispersion im Kristall fiir
beide Wellenldngen leicht verschieden ist . Dieser wird durch eine Kalzitplatte, welche
sich um eine horizontale Achse senkrecht zur Laserausbreitungsrichtung kippen lésst,
korrigiert. Fiir die zeitliche Phasenanpassung zwischen beiden Strahlen wird zu dem ein
rotierbar gelagertes Glasplattchen genutzt. Abbildung 4.4 zeigt schematisch den Aufbau

zur Erzeugung der zweiten Harmonischen und Tabelle 4.1 fasst die Werte des Zeitver-




4.3 Harmonischenquelle 49

BBO Wellenplatte

vom | | | | zZur
s S
Kalzit Glas

Abbildung 4.4: Schematische Darstellung des Aufbaus zur Frequenzverdopplung. Der
Fundamentalpuls wird mit Hilfe eines BBO-KTristalls frequenzverdoppelt,
dieser Kristall ist um die Strahlachse rotierend gelagert, um da Verhaltnis
der Intensitdten zwischen beiden Pulsen einstellen zu konnen. Der fre-
quenzverdoppelte Puls ist orthogonal polarisiert und zeitlich verschoben
zum Fundamentalpuls. Der zeitliche Versatz wird durch einen Kalzitkri-
stall kompensiert, welcher um die Polarisationsachse rotierbar gelagert
ist. Die Polarisation wird durch eine Wellenplatte, welche die Polarisation
des Fundamentalpulses um A /2 und die des frequenzverdoppelten Pul-
ses um A dreht, kompensiert. Zur Phasenfeinabstimmung befindet sich
ein Glasplattchen im Strahl, welches um eine Achse senkrecht zur Polari-
sation und Ausbreitungsrichtung gedreht werden kann.

satzes und die Auswirkung auf die Pulsdauern zusammen. Dieser Aufbau wurde fiir die

vorliegende Arbeit entwickelt, aufgebaut und optimiert.

BBO

Der verwendete BBO-Kristall der Firma Eksma Optics weist einen Schnittwinkel von
29,2° beziiglich der optischen Achse, eine Dicke von 0,1 mm und eine beidseitige Be-
schichtung mit einer Reflektivitdt von etwa 3% fiir 800 nm und 400 nm auf. Mit Hilfe des
Programms SNLO, einem Programm zur Berechnung der linearen und nichtlinearen op-
tischen Eigenschaften eines Kristalls und der Funktion “Plane-wave short-pulse mixing”
wurde der Zeitversatz zwischen dem einfallenden 800 nm Puls und dem im BBO gene-
rierten zweiten Harmonischenpuls zu 13, 7 fs bestimmt und in Abbildung 4.5 dargestellt.
Aus der Simulation kénnen ebenso die Pulsdauern mit 35 fs fiir den Fundamentalstrahl
und 25 fs fiir die zweite Harmonische bestimmt werden. Dies weist darauf hin, dass
die Erzeugung der Frequenzverdopplung nicht in Séttigung erfolgt, da in Sattigung die
Pulsdauern des Fundamental- und Harmonischenpulses iibereinstimmen.

Zur Optimierung der Erzeugungseffizienz der zweiten Harmonischen muss die Inten-
sitdt des Fundamentalstrahls im BBO nahe an dessen Zerstérschwelle, welche vom Her-
steller mit 200 GW /cm? fiir 50 fs Pulse angegeben wird, eingestellt werden. Erfahrungs-
werte innerhalb der Arbeitsgruppe zeigen, dass dieser Wert konservativ abgeschatzt ist.
Beim vorliegenden Experiment wird mit einer Grofie von 6,7 mm elz Strahlradius, 35 fs
Pulsdauer und einer Pulsenergie von bis zu 12 m] eine Intensitit von 454 GW /cm? er-
reicht. Der BBO wurde dadurch nicht zerstort, jedoch sind nach 3 Jahren Nutzung Scha-
den an der Beschichtung zu erkennen.

Bei einer Pulsenergie von 8,8 m] (entsprechend einer Intensitdt von 333 GW/ cm?)
wurde eine Kalibration der Erzeugungseffizienz gegentiber dem Drehwinkel des BBOs
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Abbildung 4.5: Darstellung des mit SNLO berechneten Zeitversatzes und der Pulsdauer
von Fundamental- und zweitem Harmonischenpuls. Der Fundamental-
strahl eilt dem frequenzverdoppelten Strahl voraus. Die Intensitdten der
beiden Strahlen sind zur besseren Darstellung des Zeitversatzen auf 1
normiert.

durchgefiihrt, siehe Abbildung 4.6. Dabei wurden Fundamental- und SH-Strahl mit Hil-
fe zweier Mehrlagenspiegel der Firma Eksma Optics, welche eine Transmission von tiber
99% fiir den Wellenldngenbereich um 800 nm und eine Reflexion von tiber 99% fiir den
Wellenldangenbereich um 400 nm aufweisen, genutzt. Der transmittierte Strahlanteil wur-
de mit einem Field Max II-Top Leistungsmessgerdt von Coherent und der reflektierte
Anteil mit einem PM100A Leistungsmessgerit und dem Messkopf S350C von Thorlabs
detektiert. Es handelt sich in beiden Fillen um thermische Messungen. Die maximal ge-
messene Erzeugungseffizienz betrdgt 14, 4% bezogen auf die Gesamtpulsenergie vor dem
BBO.

Kalzit

Bei der Kalzitplatte handelt es sich um einen uniaxialen CaCOj3-Kristall der Firma Eks-
ma Optics. Sie wird fiir einen Zeitunterschied von 676 fs spezifiziert. Es handelt sich um
einen Kristall mit 21 mm x 19 mm x 3 mm und einem Schnittwinkel von 55° beziiglich
der optischen Achse. Der Kristall ist mit einer Beschichtung versehen, welche fiir 800 nm
und 400 nm eine Reflektivitdt von etwa 3% aufweist. Der Zeitversatz zwischen 800 nm
und 400 nm Pulsen wird bestimmt durch die ordentlichen und auflerordentlichen Bre-
chungsindizes in Abhédngigkeit vom Drehwinkel des Kristalls. Dies ist moglich, da der
Fundamental -und zweite Harmonischenstrahl orthogonal zueinander polarisiert sind.
Im Bereich der Uberlagerung beider Pulse kann die Abhéngigkeit des Zeitversatzes vom
Drehwinkel als linear angesehen werden und entspricht 26,7 fs/°. Die Berechnung er-
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Abbildung 4.6:
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Abbildung 4.7: Darstellung des Zeitversatzes von Fundamental- und zweitem Harmoni-
schenpuls. Die hervorgehobene Stelle markiert den Drehwinkel —8° der
Kalzitplatte beziiglich der Polarisationsachse des Fundamentalstrahls,
tiir welchen beide Pulse keinen Versatz aufweisen. In diesem Bereich
kann die Anderung des Zeitversatzes mit dem Drehwinkel als linear an-
gesehen werden.

folgt in Anlehnung an [Enq04].

Die Pulsdauern beim Durchgang durch die Kalzitplatte bleiben nahezu konstant. Fiir
den 800 nm -Puls ergibt sich eine Verlangerung um 0,04 fs und fiir den 400 nm -Puls um
0,37 fs und kann im Rahmen dieser Arbeit vernachldssigt werden.

Wellenplatte

Die Wellenplatte ist ein Produkt der Firma Eksma Optics und besteht aus 2 Quartzplat-
ten, welche 90° beztiglich der optischen Achse zueinander verdreht sind. Die Dicke einer
einzelnen Quartzplatte betrdagt 0,94 mm. Es ergibt sich ein Zeitversatz von 351 fs zwi-
schen 800 nm und 400 nm Puls. Beim Durchgang durch die Wellenplatte wird die Puls-
dauer des 800 nm -Pulses unwesentlich verandert und der 400 nm -Puls wird auf 28,5
fs verlangert. Die Quartzplatte dreht die Polarisation des 800 nm Strahls um A/2 und
die des 400 nm Strahls um A, so dass hinter der Wellenplatte beide Strahlen die gleiche

Polarisation aufweisen.

Glasplattchen

Beim Glasplattchen handelt es sich um ein N — BK7 Fenster mit 30 mm Durchmesser, 0, 2
mm Dicke und MgF, Beschichtung der Firma Edmund Optics. Das Glasplattchen tragt
mit 90,8 fs zum Zeitversatz zwischen Fundamental- und zweitem Harmonischenpuls

bei. Die Pulsdauer beider Pulse bleibt quasi unverdndert. Wahrend mit der Kalzitplatte
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Abbildung 4.8: Darstellung des Zeitversatzes von Fundamental- und zweitem Harmoni-
schenpuls durch das Glaspldttchen. Der Zeitversatz ist unabhidngig vom
Vorzeichen des Drehwinkels, da die Brechungsindizes beider Pulse nicht
winkelabhéngig sind. Die Verzogerung ergibt sich lediglich auf Grund
der gednderten Dicke des transmittierenden Materials.

optisches Element | Zeitversatz in fs | Pulsdauer 800 nm in fs | Pulsdauer 400 nm in fs
BBO 14 35 25
Kalzit —1500 bis 1000 35 25
Wellenplatte 351 35 28
Glassplatte 91 35 29

Tabelle 4.1: Zusammenfassung der Werte des Zeitversatzes und die Auswirkung auf die
Pulsdauern des Aufbaus zur Frequenzverdopplung. Die Werte wurden an-
hand der Gleichungen in Kapitel 2.1.2 berechnet.

der grobe zeitliche Uberlapp eingestellt wird, eignet sich das Glasplittchen zur Feinab-
stimmung des Zeitversatzes, da hier eine Anderung von 1° einer zeitlichen Anderung

von unter 1 fs entspricht. Die Abhdngigkeit des Zeitversatzes vom Drehwinkel ist in

Abbildung 4.8 dargestellt.

Erzeugung hoherer Harmonischer

Als Quelle fiir die ionisierende Strahlung wird in dieser Arbeit die Erzeugung hoherer
Harmonischer genutzt. Eine schematische Darstellung ist in Abbildung 4.9 dargestellt.
Dabei ist das Ziel Harmonischenordnungen im Bereich der 32. bis 34. Ordnung zu er-
zeugen, da diese fiir die Untersuchung von Iodmethan benétigt werden. Jedoch wird
auch Wert auf die Moglichkeit gelegt, die Quelle mit einfachen Anpassungen fiir einen
breiten Spektralbereich nutzbar zu machen, um den Monochromator als Instrument fiir

breitbandige Anwendungen nutzbar zu machen. Fiir die Erzeugung der hoheren Har-
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Abbildung 4.9: Schematische Darstellung des Aufbaus zur Erzeugung hoherer Harmoni-
scher. Der einlaufende Strahl (von links) passiert die runde Umlenkkam-
mer und wird mit Hilfe eines Spiegels in der Kammer zur Harmonischen-
erzeugung in Richtung Umlenkkammer fokussiert. Ein Umlenkspiegel,
dessen transmittierter Strahl als Strahlmonitor genutzt wird, reflektiert
den Strahl zuriick in die Wechselwirkungszone (2. Segment der Harmoni-
schenkammer). Der hier erzeugte Harmonischenstrahl propagiert weiter
in Richtung Monochromator.

monischen wird der Fundamental- und SH-Strahl mit Hilfe eines Spiegels in ein Gas-
volumen, welches durch eine gepulste Diise der Firma Parker, fokussiert. Fiir die Pha-
senanpassung zwischen Erzeugenden- und hoheren Harmonischenpulsen sind neben
den Parametern der SHG experimentell die Parameter Fokussierung, Gasart, Druck und
Wechselwirkungsldange zuganglich. Es wurden hohere Harmonische mit verschiedenen
Kombinationen von Fokussierung (3 m, 2 m und 1,5 m), Gasart (Helium, Neon, Argon,
Krypton, Xenon), Druck (bis 5 bar) und Wechselwirkungslange (wenige Millimeter bis
8 cm) erzeugt. Alle Komponenten der Harmonischenquelle wurden fiir diese Arbeit mit
Hilfe von Thomas Gebert entwickelt, aufgebaut und optimiert.

Nach mehreren Optimierungsschritten wurde eine Fokallange von 1,5 m, eine Wech-
selwirkungsldange von 5 cm mit Neon als Wechselwirkungsgas gewdhlt. Die Fokussie-
rung liefert rechnerisch eine StrahlgroSe von 57 um fiir den 1/¢2-Strahlradius. Mit ei-
ner angenommenen Pulsenergie von 9 m] ergibt sich eine Spitzenintensitidt von bis zu
4,7 x 10> W/cm?. Dies ist etwa um einen Faktor 2 grofer als [FFLH' 10] angeben. An-
zumerken ist jedoch, dass es sich bei den so berechneten Werten um eine idealisierte
Modellrechnung handelt und die realen Werte unterhalb dieser Obergrenze sind, da bei-
spielsweise die Strahlqualitdt aufier Acht gelassen wird. Zu dem kann durch ein Schlie-
3en der Blende vor der Fokussierung die Intensitit im Fokus beliebig verringert werden.
Eine exemplarische Messung der Fokusgrofle mit Hilfe des Strahlmonitores, welcher
den transmittierten, fokussierten Strahlanteil des Umlenkspiegels der Refokussierkam-
mer nutzt, lieferte eine Halbwertsbreite der StrahlgréBe von (159 4 2) pm in horizontaler
und (180 = 3) um in vertikaler Richtung, was einer resultierenden Intensitit von 5 x 1014
W /cm? entspricht und damit im Intensitétsbereich den [RKH*14] angeben liegt.

Die gewihlte Kombination lieferte eine gute Konversionseffizienz fiir ein breites Har-
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Abbildung 4.10: Schematische Darstellung des Aufbaus der Diise zur Bereitstellung der
Gase fiir die Harmonischenerzeugung. Das Gas wird {iiber eine Diise
(griin) in eine Metallkapillare geleitet (gelb). Diese kann das Gas nur
durch die Offnungen in Strahlrichtung verlassen, so dass sich im Inneren
der Kapillare ein hoher Druck tiber ein langes Volumen ausbreitet. Der
Fundamentalstrahl propagiert durch diese Kapillare und erzeugt dabei
die hoheren Harmonischen

monischenspektrum zwischen 20. und 40. Ordnung. Mit Hilfe einer Blende vor dem Fo-
kussierspiegel kann die Phasenanpassung der hoheren Harmonischen zusitzlich opti-
miert werden. Die Blende beeinflusst zum einen die zur Verfiigung stehende Pulsener-
gie, da Teile vom Strahl abgeschnitten werden. Zum anderen &ndert eine zugezogene
Blende die Fokusgrofse und damit das Wechselwirkungsvolumen und die Intensitét. Ein
weiterer Effekt ist das Unterdriicken von Inhomogenititen am Rand des Strahlprofils.
Indirekt wird zu dem die Gouyphase beeinflusst. Das Gasvolumen befindet sich in ei-
nem Rohrchen, durch dessen lange Achse der Laserstrahl propagiert, sieche Abbildung
4.10. Diese Konfiguration bietet den Vorteil, dass eine hohe Gasdichte und lange Wechsel-
wirkungszone realisiert werden konnen. Der Nachteil ist, dass innerhalb des Rohrchens
unkontrollierbare Dichtefluktuationen auftreten konnen, welche die Phasenanpassung

beeinflussen.

4.4 Monochromator

Zur spektralen Trennung der hoheren Harmonischen wurde fiir diese Arbeit ein Ein-
zelgittermonochromator entwickelt und aufgebaut. Der schematische Aufbau des Mo-
nochromators ist in Abbildung 4.11 dargestellt. Der Monochromator besteht aus einem
Gitter und zwei Toroidspiegeln zur Fokussierung des XUV-Strahls in die Wechselwir-
kungszone des Experimentes. Vor dem Gitter befinden sich eine Blende und ein varia-
bler Spalt. Die Blende verhindert ein Ausleuchten der Randbereiche des Gitters fiir den

Fundamentalstrahl, da dies zu einer Beeintrachtigung des Fokus des Fundamentalstrahls
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tiihrt. Der Spalt definiert die vertikale Ausleuchtung des Gitters und dadurch die Anzahl
der beleuchteten Spalte und dariiber den Einfluss des Gitters auf die Pulsdauer. In einem
Abstand von 20cm vor dem Fokus der héheren Harmonischen befindet sich eine Kombi-
nation aus Rasierklingen, mit Hilfe derer benachbarte Harmonische abgedeckt werden.

Beim Gitter handelt es sich um ein so genanntes Blazegitter mit einem Blaze-Winkel
von 1,6° zur Steigerung der Beugungseffizienz und einer Liniendichte von 246,16 Li-
nien/mm mit Aluminiumbeschichtung. Das Gitter wird nicht in der klassischen Orien-
tierung, bei der die Gitterlinien senkrecht zur Strahlachse stehen, sondern konisch (im
Englischen als ,,conical mount” oder , off-plane-mount” bezeichnet), also mit Gitterlinien
parallel zur Strahlachse, verwendet. Ein Strahl mit einem Durchmesser von 1 mm leuch-
tet bei der gegebenen Gitterkonstanten 246 Spalte aus. Bei einem streifenden Lichteinfall
mit 7,2° zur Oberfliche wird eine Flache von etwa 8 mm ausgeleuchtet. Stehen die Git-
terlinien wie im klassischen Einbau senkrecht zur Ausbreitungsrichtung, folgt damit eine
Anzahl ausgeleuchteter Spalte von 1964. Sind die Gitterlinien parallel zur Ausbreitungs-
richtung, andert sich die Anzahl der ausgeleuchteten Spalte nicht. Die Nutzung eines Git-
ters in klassischer Geometrie mit weniger Spalten ist nicht moglich, da eine derart gering
benotigte Anzahl von Spalten auf grofSer Flache fiir ein Blazegitter technisch nicht ver-
fiigbar ist und eine Sonderanfertigung den finanziellen Rahmen bei weitem iibersteigt.

Das Gitter befindet sich in einer Halterung auf einem GON40-L Goniometer der Firma
Newport. Das Goniometer ermdoglicht es, die Harmonischenordnungen in der Wechsel-
wirkungszone auszuwihlen, in dem das Gitter um die Ausbreitungsrichtung des Har-
monischenstrahls gekippt wird. Das Goniometer wiederum befindet sich auf einem M-
481-A-S Rotationstisch, ebenfalls vom Hersteller Newport. Der Rotationstisch ermdoglicht
die Einstellung des Einfallswinkels auf das Gitter.

Die verwendeten Toroide der Firma Pilz-Optics sind identisch und haben Radien von
20000 mm transversal und 1000 mm longitudinal. Sie sind mit einer Borcarbid (B4C)- Be-
schichtung versehen. Als Justierhilfe werden die 9081-M 5-Achsen-Justierer von New-
port genutzt, da diese eine kompakte Losung zur Justage aller benétigten Freiheitsgrade
darstellen.

Die Simulation des Strahlengangs wurde mit dem Programm Zemax durchgefiihrt.
Hierfiir wurde die Funktion ,Physical Optics Propagation”, welche im Gegensatz zur
Strahloptik, Wellenoptik und Beugungseffekte beriicksichtigt, genutzt. Es ergibt sich fiir
eine Grofse der Harmonischenquelle von 67 um FWHM bei einer Wellenldnge von 24, 24
nm (entsprechend der 33. Harmonischen) eine Fokusgrofie von 218 pm in horizontaler
und 172 pum in vertikaler Richtung in der Wechselwirkungszone des Experimentes. Der
Fokus ist in Abbildung 4.13 auf der linken Seite dargestellt. Der Fokus der 27. Harmo-
nischen wurde zu (322 £+ 4) um in horizontaler und (192 + 2) um Halbwertsbreite in
vertikaler Richtung vermessen. Hierfiir wurde mit Hilfe des MCP-Phosphor-Detektors
am Ende der Kammer der Fokus vermessen und die Pixelgrofie tiber die sichtbare Grofie
des Phosphorschirmes kalibriert und anschlieffend ein Gaussfunktion an die Profil der
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Abbildung 4.11: Schematische Darstellung des Monochromator-Aufbaus. Der Harmoni-
schenstrahl wird vom Gitter, welches sich in konischer Konfiguration im
streifenden Einfall befindet, spektral aufgetrennt. Toroid 1 erzeugt in der
horizontalen Achse einen Zwischenfokus, wihrend die vertikale Ach-
se kollimiert wird. Toroid 2 erzeugt dann den Fokus in der Experimen-
tierkammer. Der Strahlweg von Harmonischenquelle bis Experimentier-
kammer befindet sich vollstindig im Vakuum und hat eine Lange von
etwa 13 m.

beiden Achsen angepasst. Das Bild ist in Abbildung 4.13 auf der rechten Seite dargestellt.
Die gemessenen und simulierten Werte in vertikaler Richtung sind in guter Ubereinstim-
mung. Die Abweichung in horizontaler Richtung hat die Ursache im asymmetrischen
Strahlprofil. Als eine Ursache konnte eine Abhéingigkeit von den Erzeugungsbedingun-
gen der Harmonischen identifiziert werden. Eine weitere Ursache kann in Abbildungs-
fehlern durch die Justage der Toroide gesucht werden, wobei die Art der Abweichung
gegeniiber einer perfekten Abbildung auf Koma hindeutet.

Um die Harmonischenordnungen zuordnen zu kénnen, wurden mit Hilfe von Zemax
die Abstdnde der benachbarten Harmonischen bestimmt und in Tabelle 4.2 dargestellt.
Niedrige Harmonische haben einen grofien Abstand, wahrend mit abnehmender Wel-
lenldnge auch die Abstinde zu den Nachbarn kleiner werden. Uber eine Messung des
Abstandes zu den benachbarten Harmonischen lassen sich damit die Harmonischenord-
nungen identifizieren. Einschrankend ist anzumerken, dass die Abstdnde auch abhingig
vom Kippwinkel des Gitters sind. Fiir niedrige Harmonische stellt dies auf Grund der
grofien Abstinde und verhaltnismaBig kleinen Anderung durch den Kippwinkel kein
Problem dar, fiir die Identifizierung hoherer Harmonischer stellt dies jedoch ein zuneh-
mendes Problem dar.

Eine weitere Moglichkeit zur Identifizierung der Harmonischen erfolgt {iber eine Ener-
giezuordnung erzeugter Photoelektronen. Die Energie der Photoelektronen ergibt sich
analog zu 2.3, wobei die Energie nicht von n-Photonen sondern von einem Photon mit
der n-fachen Energie bereitgestellt wird. vpy,,, entspricht in diesem Fall der Zentralfre-
quenz des Fundamentalpulses. Die Nutzung von Filtern zur Identifizierung der Harmo-

nischen ist nicht moglich, da im vom Monochromator abgedeckten Spektralbereich kein
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Abbildung 4.13: links: Darstellung der mit Zemax und , Physical Optics Propagation” si-
mulierten Fokusgrofse des Monochromator in der Wechselwirkungszo-
ne.
rechts: Darstellung eines gemessenen Strahlprofils der 27. Harmoni-
schen mit Hilfe eines MCP-Phosphor-Detektors wenige Zentimeter
hinter der Wechselwirkung. Auffallend ist das asymmetrische Strahl-
profil in horizontaler Richtung, welches zu einer Abweichung zwi-
schen Simulation und Messung fiihrt. Ursache hierfiir konnen Koma-
Abbildungsfehler durch die Toroidspiegel des Monochromators sein. In
vertikaler Richtung stimmt die Grofle des Fokus gut mit der Simulation
tiberein.

verfligbarer Filter eine scharfe Kante aufweist.

Um die Transmissionseffizienz des Monochromators zu bestimmen, wurden die Beu-
gungseffizienzen des Gitters und die Reflektivitdten der Toroid-Spiegel berechnet. Fiir
die Gittereffizienz wurde das Programm GSolverV51DEMO genutzt, ein Programm zur
Berechnung von Beugungen an Gittern durch Losung der Maxwellgleichungen. Fiir die
Berechnung der Reflektivititen wurde das Programm XOP mit der Erweiterung IMD
genutzt, einem Programm zur Charakterisierung von optischen Elementen durch rekur-
sive Anwendung der Fresnel Gleichungen. Die erhaltenen Kurven sind in Abbildung
4.14 dargestellt. Die Gesamteffizienz des Monochromators wird dominiert von der Effi-
zienz des Gitters. Diese ist verglichen mit anderen gleichartigen Systemen gut und ver-
gleichbar [PBGT06b]. Deutlich wird der Effizienzvorteil gegeniiber Gittern in klassischer
Halterung, welcher sich in einer Grofienordnung von Faktor 3 befindet [KGJN97]. Anzu-
merken ist, dass es sich bei den hier prasentierten Zahlen um simulierte Werte handelt,

welche experimentell nicht tiberpriift werden konnten.

4.5 THz-Quelle

Die Zeitauflssung des Experimentes wird durch die Uberlagerung der ionisierenden
Strahlung mit dem elektrischen Feld eines THz-Strahls erhalten. Der optische Aufbau

zur Erzeugung der THz-Strahlung befindet sich auf einem Modul, welches direkt an der
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Abbildung 4.14: Darstellung der berechneten Effizienzen des Monochromators. Die ro-
te Kurve stellt die Reflektivitdt der mit Borcarbid beschichteten Toro-
iden dar und wurde mit Hilfe von XOP berechnet. Die blaue Kurve
stellt die Effizienz des Gitters dar und wurde mit GSolver bestimmt. Die
Gesamteffizienz wird mafgeblich von der Gittereffizienz bestimmt. Mit
Werten nahe 50% fiir den Wellenldngenbereich um 27 nm und 30% fiir
den breiten Bereich von 22 nm bis 40 nm stellt der Aufbau somit ein
auflergewoOhnlich effizientes System zur spektralen Trennung von XUV-
Strahlung dar.
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Goniometerwinkel in © | Harmonischenordnung | Abstand zur ndchsten Harmonischen in mm
6 7 10,18
5 7 10,26

9 6,41
11 4,52
4 9 6,44
11 4,44
13 3,26
15 2,47
17 2,11
3 11 4,45
13 3,27
15 2,49
17 1,97
19 1,59
21 1,32
23 1,10
25 0,93
27 0,86
29 0,80
31 0,66

Tabelle 4.2: Abstinde der Harmonischenordnungen in Abhidngigkeit vom Goniometer-
winkel. Diese Abstdnde sind eine Moglichkeit zur Identifizierung der Har-
monischen.

Halterung der Experimentierkammer befestigt ist. Der Strahlweg an Luft betragt etwa 16
m, wodurch sich die Pulsdauer auf 62,9 fs verbreitert. Fiir die THz-Erzeugung ist die Ver-
langerung der Pulsdauer jedoch von untergeordneter Bedeutung. Dieser Aufbau wurde
von Herrn Karimi und Herrn Dimitriou fiir [Kar19] angefertigt. Fiir die vorliegende Ar-
beit wurde das Teleskop gedndert und der Strahlengang optimiert um eine grofsere Inten-
sitdt in der Wechselwirkungszone des Experimentes zu erreichen. Der Vorteil dieses Auf-
baus ist darin begriindet, dass die Distanz zwischen THz-Erzeugung und Wechselwir-
kungszone des Experimentes minimal gehalten wird. Die Erzeugung der THz-Strahlung
findet in einem Lithiumniobat-Kristall statt. Daftir wird der Fundamentalstrahl mit Hilfe
von zwei Zylinderlinsen mit 400 mm und 300 mm Brennweite in horizontaler und vertika-
ler Richtung und einer sphérischen Zerstreulinse mit —150 mm Brennweite zu einem el-
liptischen Strahl kollimiert. Ein Gitter mit 1800 Linien /mm verkippt die Wellenfront. An-
schliefSend bildet ein Achromat die nullte Beugungsordnung des Gitters verkleinert auf
den Kristall ab. Durch Differenzfrequenzmischung wird hier die THz-Strahlung erzeugt.
Diese wird anschliefiend {iber eine Zeonexlinse durch Erzeugung eines Zwischenfokus
zur Experimentierkammer gefiihrt. Der Strahltransport erfolgt durch Kupferspiegel. Vor
der Einkopplung ins Vakuum befindet sich ein Teleskop welches die Polarisation des
THz-Strahls um 90° dreht. Grund hierfiir ist, dass die Elektronenflugzeitspektrometer

horizontal orientiert sind und sich die Polarisationsrichtung des THz-Strahls mit diesen
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Abbildung 4.15: Schematische Darstellung des Aufbaus zur Erzeugung von THz-
Strahlung. Der einfallende Fundamentalstrahl wird durch zwei Zylin-
derlinsen elliptisch kollimiert und {tiber ein Gitter und einen Achroma-
ten in den Lithiumniobat-Kristall abgebildet. Zwischen dem Zylinder-
linsenteleskop und dem Gitter befindet sich ein Verschiebetisch, wel-
cher die Anpassung der Strahlwegliange ermoglicht. Dies ermoglicht im
spateren Experiment die Einstellung des zeitlichen Uberlapps zwischen
THz- und XUV-Strahl.

in einer Ebene befinden muss um messbaren Einfluss auf die Elektronentrajektorien zu

haben. Die Einkopplung ins Vakuum erfolgt durch ein 3 mm dickes TPX-Fenster.

4.6 Experimentierkammer

Die Experimente wurden in einer Experimentierkammer durchgefiihrt, welche von Herrn
Karimi entwickelt wurde und schematisch in Abbildung 4.16 dargestellt ist. Der optische
Aufbau wurde fiir die vorliegende Arbeit entwickelt und bestehende Komponenten op-
timiert. Dabei definiert der XUV-Strahl die optische Achse. Hinter dem Kammereingang
befindet sich ein System aus Rasierklingen, um benachbarte Harmonische zu blocken
und die fiir das jeweilige Experiment benoétigte zu selektieren. Es folgen je ein Kupfer-
spiegel und eine Linse mit Loch, welche den Harmonischenstrahl passieren lassen. Die
Experimentierkammer ist so positioniert, dass der XUV-Fokus zwischen beiden Elektro-
nenflugzeitspektrometern liegt und somit die Wechselwirkungszone definiert. Am in-
neren Ende der Kammer befindet sich ein MCP-Phosphor-Detektor mit einer Kamera
auflerhalb des Vakuums. Dieses System ermoglicht, den Harmonischenstrahl sichtbar zu
machen und eine Detektion der Strahlgrofse, Strahllage und Intensitit zu gewdhrleisten.
Zudem konnen benachbarte Harmonische erkannt werden.

Der THz-Strahl wird durch eine Seitenwand in die Vakuumkammer eingekoppelt. Er

wird von dem Kupferspiegel reflektiert und durch eine TPX-Linse mit 75 mm Brennweite




62

4 Experimenteller Aufbau

Harmonischenstrahl THzI-StrahI Experimentierkammer TOF MCP-Phosphor

4 Detektor

N

A
B \’QU a\
|

Kamerse

Klingenkombination Locfwspiegel Linse mit Loch

Abbildung 4.16: Schematische Darstellung der Experimentierkammer. Der XUV-Strahl

gelangt von links in die Kammer und passiert eine Klingenkombinati-
on. Diese ermdglicht es, benachbarte Harmonischenordnungen der fiirs
Experiment bendtigten Ordnung zu blocken. Anschliefiend propagiert
er durch die Locher eines Kupferlochspiegels und eine TPX-Linse. Der
Fokus befindet sich in der Wechselwirkungszone zwischen beiden Elek-
tronenflugzeitspektrometern. Am Ende der Kammer trifft er auf einen
MCP-Phosphor-Detektor, welcher durch eine Kamera abgefilmt wird
und dadurch eine Messung der Strahllage und Grofie ermoglicht. Die
THz-Strahlung wird durch ein TPX-Fenster in der Seite der Vakuum-
kammer eingekoppelt und durch den Kupferspiegel mit dem Harmo-
nischenstrahl kollinear tiberlagert. Der THz-Strahl wird durch die TPX-
Linse in die Wechselwirkungszone fokussiert. In die Wechselwirkungs-
zone wird das zu untersuchende Gas durch eine Diise senkrecht zur
Ebene der Flugzeitspektrometer und Strahlausbreitungsrichtung einge-
bracht. Die in der Wechselwirkungszone entstehenden Elektronen wer-
den durch die Elektronenflugzeitspektrometer detektiert.

in die Wechselwirkungszone fokussiert. Eine Detektion des Strahls ist im Experimentier-

betrieb nicht moglich.

Kalibrierte XUV-Diode

Vor dem Beginn der zeitaufgelosten Experimente wurde ein Aufbau zur Messung der

Pulsenergie in die Experimentierkammer integriert um die zur Verfiigung stehende Pho-

tonenrate zu bestimmen und die Effizienz der Harmonischenquelle abschitzen zu kon-

nen. Abbildung 4.17 zeigt den schematischen Aufbau der Messapparatur, welche fiir die

vorliegender Arbeit entwickelt und aufgebaut wurde. Als Detektor wird die kalibrierte
XUV-Diode AXUV100 verwendet. Nachteil dieser Dioden ist eine hohe Empfindlichkeit

gegeniiber infrarotem Licht. Der Messaufbau muss dementsprechend sicherstellen, dass
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Abbildung 4.17: Schematische Darstellung des Aufbaus zur Pulsenergiemessung. Der
Harmonischenstrahl tritt von rechts durch einen Aluminiumfilter in den
Tubus ein. Der Tubus ist bis auf 3 Offnungen in der Halterung des Alu-
miniumfilters geschlossen, um das Eindringen von Streulicht zu ver-
hindern. Eine Unterlegscheibe blockiert die durch die Offnungen ein-
fallende Streustrahlung. Der Bereich um die Photodiode ist damit hin-
tergrundfrei.

kein infrarotes Streulicht die Photodiode erreichen kann. Dies wird zum einen durch die
Verwendung eines Aluminiumfilters im Strahlgang gewdhrleistet, da dieser das einfal-
lende Infrarotlicht auf Strahlachse reflektiert. Zum anderen muss das Volumen, in wel-
chem sich die Photodiode befindet, vor Streulicht von aufien geschiitzt werden. Ein ab-
gedichtetes Volumen fiihrt beim Abpumpen oder Beliiften des Experimentes jedoch zur
Zerstorung des Filters. Aus diesem Grund wurden in den Halter des Filters Kerben inte-
griert, um Luftzirkulation zu ermdglichen. Einfallendes Streulicht wird von einer Unter-
legscheibe hinter der Filterhalterung blockiert. Da Aluminiumfilter hdufig kleinste Lo-
cher (engl. pinholes) aufweisen, kann das Integrieren eines weiteren Aluminiumfilters
sinnvoll sein, um mogliches Streulicht durch diese Locher zu blockieren. Diese Proble-
me sind wihrend der Messung jedoch nicht aufgetreten. Um ein Rekombinieren der
erzeugten Elektronen in der Diode zu verhindern, wurde die in [Geb15] beschriebene
Schaltung verwendet. Die Signale der Photodiode werden anschlieffend von einem Os-

zilloskop ausgelesen.

Elektronenflugzeitspektrometer

Die Detektion der erzeugten Elektronen erfolgt durch zwei Elektronenflugzeitspektro-
meter (engl. electron time-of-flight, kurz e-TOF). Sie sind gegeniiberliegend im Abstand
von 5 mm um die Wechselwirkungszone gehaltert und befinden sich in der Polarisa-
tionsebene des THz-Feldes. Die Elektronenflugzeitspektrometer bestehen aus drei Kom-

ponenten. Im ersten Teil werden ankommende Elektronen durch ein System aus 6 elektri-
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schen Linsen, Metallringe an die eine Spannung angelegt wird, eingesammelt und best-
moglich kollimiert. Der zweite Teil ist eine langere Flugrohre von etwa 40 cm, durch
welche die eingesammelten Elektronen abgeschirmt durch Mu-Metall feldfrei propagie-
ren. Am Ende der Flugrohre befindet sich ein MCP Detektor, welcher Elektronenlawinen
erzeugt und auf eine Metalloberflache beschleunigt. Dieses Signal wird iiber eine Ver-
starkerschaltung von einem Oszilloskop abgegriffen.

Mikrokanalplatte

Eine Mikrokanalplatte (engl. micro channel plate, kurz MCP) ist ein flachiger Sekundér-
elektronenvervielfacher. Er besteht aus einer Glasplatte mit weniger als 1 mm Dicke und
einem sehr engen Lochraster von etwa 10 ym und Lochgrofien von ebenfalls etwa 10
um. Die Locher sind gegeniiber der Flichennormalen um etwa 10° gekippt. Zwischen
Vorder- und Riickseite wird eine Spannung von mehreren Hundert bis zu 1 kV angelegt.
Einfallende Strahlung, egal ob Photonen mit hinreichender Energie oder Elektronen/Io-
nen, in einem Kanal 16st Elektronen aus der Oberfliche heraus. Diese werden durch die
angelegte Spannung beschleunigt und schlagen ihrerseits weitere Elektronen aus den Ka-
nalwanden. Auf diese Weise entsteht eine kaskadenartige Verstirkung. Die so erzeugte

Elektronenlawine kann direkt gemessen werden.

Phosphorschirm

Bei einem Phosphorschirm handelt es sich um ein mit Phosphor (im vorliegenden Fall
P43) beschichtetes Substrat. Bei den hier genutzten Substraten handelt es sich um ein-
seitig leitende Glaspldttchen, was durch eine Beschichtung mit Indium-Zinn-Oxid (ITO)
gewdhrleistet wird. Die ITO-beschichtete Seite wird wiederum mit Phosphor beschich-
tet und erfiillt zwei Anforderungen: zum einen werden elektrostatische Aufladungen im
aufgebrachten Phosphor verhindert, zum anderen konnen die von der MCP generier-
ten Elektronenlawinen durch Anlegen einer Spannung beschleunigt werden. Ein auf die
Phosphor-Schicht treffendes Elektron regt diesen an, wobei er unter Aussendung von
Photonen wieder abklingt. Pro Elektron werden typischerweise 20 — 200 Photonen er-
zeugt. Dies ist abhédngig von der Elektronenenergie und der verwendeten Beschichtung.
Aus der Elektronenlawine wird so ein Lichtblitz erzeugt, welcher von einer Kamera de-

tektiert werden kann.

Probenbereitstellung

Die Bereitstellung der gasformigen Proben erfolgt durch eine modifizierte, gepulste Parker-
Diise, deren Aufbau fiir diese Arbeit entwickelt und in den Messaufbau integriert wurde.
Sie ist in Abbildung 4.18 dargestellt. Die Diise wird iiber eine Halterung aus Polyethe-
retherketon (Peek) an einem Adapterrohr befestigt, welches durch einen X-Y-Z Mani-

pulator justierbar ist. Das Offnen und Schlieen der Diise wird iiber eine Magnetspule
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Abbildung 4.18: Schematische Darstellung der Diise zur Bereitstellung der Pro-
ben. Die Diise befindet sich an einem Adapterrohr, welches an
einem XYZ-Manipulator oberhalb der Wechselwirkungszone
befestigt ist. Die Diise ist iiber Kupferlitze am Adapterrohr ge-
erdet. Die Diise ist durch Heizdrihte beheizbar, um Proben mit
niedrigen Dampfdriicken untersuchen zu kénnen. Um die Dii-
se befindet sich ein Kegel aus Mu-Metall, welcher mogliche von
der Diise abgestrahlte elektromagnetische Felder abschirmt.

geregelt. Die Offnungszeit der Diise wird an der zugehorigen Elektronik auf etwa 200 s
eingestellt, wobei angemerkt werden muss, dass die Diise nicht fiir eine derart kurze Off-
nungszeit ausgelegt ist und sich dadurch nicht komplett 6ffnet. Ein Kegel aus Mu-Metall
schirmt die Wechselwirkungszone vor magnetischen Storfeldern der Magnetspule im In-
neren der Diise ab. Die Diise wird tiber Kupferlitze am Adapterrohr geerdet, da sich im
Experiment gezeigt hat, dass ohne diese Erdung keine Elektronen auf Grund von Stor-
feldern durch elektrostatische Aufladung der Diisenspitze detektiert werden konnten.
Heizdréhte sorgen dafiir, dass neben Edelgasen auch andere Gase mit geringem Dampf-
druck mit hohem Druck in der Wechselwirkungszone bereitgestellt werden konnen.
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5 Charakterisierung des Messaufbaus

Nachdem im vorangegangenen Kapitel der Messaufbau beschrieben wurde, stellt dieses
Kapitel die Ergebnisse der Charakterisierungsmessungen dar. Das Kapitel beginnt mit
der Charakterisierung des Aufbaus zur Erzeugung der hoheren Harmonischen um zu
zeigen, in welchem Spektralbereich unter welchen Bedingungen die Quelle zur Erzeu-
gung der hoheren Harmonischen arbeitet. Der zweite Teil befasst sich mit einer Charak-
terisierung des THz-Strahles, da dies fiir das Verstandnis der zeitaufgelosten Messungen

von Bedeutung ist.

5.1 Charakterisierung der Harmonischenquelle

Zur Charakterisierung der HHG Quelle wurden die Einfliisse der zugédnglichen Para-
meter der Phasenanpassung untersucht. Der Abschnitt beginnt mit der Zuordnung der
jeweiligen Harmonischenordnung zur Position im Spektrum und einer Untersuchung
des Einflusses des genutzten Mediums zur Erzeugung der hoheren Harmonischen. Es
folgt die Bestimmung der Konversionseffizienz gefolgt von den Einfliissen der SHG auf
das Spektrum der hoheren Harmonischen. Die Spektren wurden mit Hilfe des in [Kar13]

beschriebenen Spektrometers aufgenommen.

Gasabhingigkeit

Um die aufgenommenen Spektren interpretieren zu konnen, miissen im ersten Schritt die
héheren Harmonischen ihrer jeweiligen Ordnung zugeordnet werden. Dafiir wurde eine
Harmonischenspektrum mit und ohne Aluminium-Filter vermessen. Die Transmission
ist in Abbildung 5.1 dargestellt. Das Verhalten dieses Filters ist derart, dass die 9. Harmo-
nische geblockt wird, wihrend die 11. Harmonische transmittiert wird. Eine exempla-
rische Zuordnung ist in Abbildung 5.2 dargestellt. Die Abstdnde zwischen den Harmo-
nischen bzw. die Abstdnde zur nullten Beugungsordnung kénnen genutzt werden, um
die Zuordnung auch fiir andere Spektren ohne Vergleichsspektrum mit Aluminiumfilter
anzuwenden.

Das Harmonischensignal ist Druck- und Gasabhingig. Neben dem ponderomotiven
Potential haben die Edelgase charakteristische Bereiche der Ordnung der hoheren Har-
monischen, fiir welche sie ihr Effizienzmaximum besitzen. Grundlegend gilt, dass je gro-
3er das Edelgas, desto niedriger ist die erreichbare Harmonischenordnung. Abbildung
5.3 zeigt einen Vergleich fiir die typischen Edelgase Helium, Neon, Argon, Krypton und
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Abbildung 5.1: Darstellung der Transmission (blaue Linie) durch einen 200 nm dicken
Aluminium-Filter mit je 2 nm Aluminiumoxidschicht pro Seite fiir die
Identifizierung der erzeugten Harmonischenordnungen. Die rote Linie
kennzeichnet die Lage der 9. Harmonischen, die gelbe Linie die Lage der
11. Harmonischen. Hinter dem Aluminiumfilter sind entsprechend nur
Harmonischenordnungen ab 11. Ordnung erhalten. Die Dicke der Oxid-
schicht wurde nach [Mal12] abgeschitzt und die Daten aus [Cal] gewon-
nen.
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Abbildung 5.2: Zuordnung der Harmonischenordnung mit Hilfe eines Aluminiumfilters.
Die Zahlen an den schwarzen Pfeilen geben die Harmonischenordnung
an. Die Signalspitze auf der linken Seite zeigt die 0. Beugungsordnung.
Im Spektrum sind auch die zweiten Beugungsordnungen der 15. und 17.
Harmonischen erkennbar. Die Harmonischen wurden mit dem Funda-
mentalstrahl und einer Fokussierung von 3 m bei 12,5 m] Pulsenergie
und 4, 2 bar Vordruck in Argon erzeugt.
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Abbildung 5.3: Darstellung gemessener Harmonischenspektren der verfiigbaren Edelga-
se. Die Harmonischenordnung sinkt nach rechts ab. Die Harmonischen
wurden mit dem Fundamentalstrahl und einer 2 m-Fokussierlinse er-
zeugt. Die Quelle ist fiir Neon und Argon bei dem genutzten Parame-
tersatz am effizientesten.

Xenon. Anzumerken ist, dass die jeweiligen Quellen nicht abschliefSend optimiert wur-
den, da zum Teil nicht gentigend Druck zur Verfiigung stand. Erkennbar ist jedoch, dass
beispielsweise Xenon fiir niedrige Harmonische eine relativ zu den in Xenon erzeugten
Ordnungen gute Effizienz aufweist, welche zu hoheren Ordnungen hingegen abféllt. Im
Vergleich dazu weifst Helium eine relativ konstante Effizienz {iber den betrachteten Be-
reich auf. Die besten Effizienzen wurden fiir Argon und Neon erreicht. Da im spateren
Verlauf die 33. Harmonischenordnung optimiert werden soll, wurde Neon als Erzeu-
gungsgas gewdhlt. Die Effizienz von Argon fillt in diesem Bereich bereits stark ab, wéh-
rend die Effizienzen fiir Neon hoch bleiben [FFLH"10]. Durch die Nutzung des Zwei-
Farben-Erzeugungsschemas wird der Bereich der besten Effizienz zu niedrigeren Har-
monischenordnungen verschoben [LKSWO06].

Neben der Abhédngigkeit von der Gasart ist die Harmonischenerzeugung auch abhén-
gig vom Druck. Ein exemplarischer Druckscan ist in Abbildung 5.4 dargestellt. Es ist zu
erkennen, dass die Effizienz mit steigendem Druck zunimmt, bevor sie nach dem Uber-

schreiten eines Maximums wieder abnimmt. Anzumerken ist, dass der optimale Druck
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Abbildung 5.4: Darstellung gemessener Harmonischenspektren fiir verschiedene Driicke
in Argon. Die beste Effizienz wurde bei diesem Parametersatz fiir einen
Vordruck von 2.75 bar erreicht. Die Harmonischen wurden mit dem Fun-
damentalstrahl und einer Fokussierung von 1,5 m erzeugt.

vom Zusammenspiel aller Parameter der Phasenanpassung abhéngig ist. Fiir ein verdn-
dertes Setup wird ein anderer optimaler Druck erwartet. Fiir Neon konnte dieses Ver-
halten nicht beobachtet werden. Das bedeutet, dass die optimale Phasenanpassung fiir
Neon nicht erreicht wurde, da nicht genug Vordruck fiir die gewéhlten Parameter der

Phasenanpassung zur Verfiigung stand.

Pulsenergiemessung

Die Qualitit einer Quelle wird durch ihre Effizienz beschrieben. Um die Effizienz der
Harmonischenerzeugung zu bestimmen, wurde die Pulsenergie gemessen.

Der Aluminiumfilter mit einer Dicke von 200 nm besitzt auf seiner Oberflache ei-
ne Schicht aus Aluminiumoxid. Dieses Aluminiumoxid absorbiert den XUV-Anteil des
Strahls stdrker als die Aluminiumschicht selbst. Sie wurde im Zuge dieser Arbeit nicht
vermessen, so dass auf Literatur und Erfahrungswerte zuriickgegriffen werden muss.
Leider weichen diese Werte teils stark voneinander ab. Die hier vorgestellten Werte stel-
len also lediglich einen Hinweis auf die erreichte Effizienz dar. Da die exakte Photonen-
zahl fiir das Experiment nicht relevant ist, sondern nur ob eine ausreichende Signalqua-
litat erreicht werden kann, wurden keine weiteren Anstrengungen unternommen, diese

Messung zu prazisieren. Die hier vorgestellte Messung wurde in der Wechselwirkungs-
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Ordnung | Messwert in pV's | Transmission Filter | Pulsenergie in n] | Effizienz
29 1274 £ 170 0,54 0,53+0,06 9,2+x1078
31 1125 £ 127 0,56 0,48 +0,05 8,6+1078
33 869 £ 115 0,60 0,36 £0,04 6,9+1078
35 421 4100 0,63 0,174+0,03 3,5%1078
37 165 £99 0,66 0,05+0,03 1,4%10°8

Tabelle 5.1: Gemessene Pulsenergien der Harmonischenquelle fiir die 29. bis 37. Ord-
nung. In der Berechnung der Pulsenergie ist die Transmission des Filters be-
riicksichtigt. Fiir die Effizienz der Quelle wird zusétzlich die Effizienz des
Monochromators beriicksichtigt. Die Werte sind exemplarisch fiir eine durch-
schnittliche Harmonischenquelle.

zone durchgefiihrt. Als Quellgas der Harmonischen wurde Argon bei einem Druck von
0,6 bar verwendet, welches iiber eine 70 mm lange Kapillare bereitgestellt wurde. Der
Fundamentalstrahl wurde durch einen 3 m Fokussierspiegel in dieses Gasvolumen fo-
kussiert. Es wurde bei einer Pulsenergie von 11,6 m] gemessen. Die Ordnung gibt die
Ordnung der Harmonischen an. Die Transmission des Filters wurde mit Hilfe von [Cal]
fiir eine Oxidschichtdicke von 2 nm bestimmt. Fiir den Wert der Pulsenergie wurde der
Filter heraus gerechnet und gibt damit die im Experiment zur Verfiigung stehende Puls-
energie an. Zur Berechnung der Effizienz wurde die Transmission des Monochromators
berticksichtigt. Die Berechnung der Pulsenergie E aus den gemessenen Wert erfolgt tiber
E = %%Ephot. Dabei wurde % aus Datenblatt der AXUV 100 abgelesen, A stellt den
Messwert der Energie (die Fliche A unter der Kurve des Spannungsabfalls), () den Ab-
schlusswiderstand und Epj,; die Photonenenergie dar. Die erreichte Effizienz der Quel-
le ist mit anderen Quellen vergleichbar. Das Verhalten ist typisch fiir eine Argonquelle
[FFLH*10].
Die Ergebnisse sind in Tabelle 5.1 dargestellt.

Einfluss des BBO

Die Erzeugung von Harmonischen mit 2 Farben zeigt sich im Harmonischenspektrum
durch das Auftreten von geraden Harmonischen, welche sonst aus Symmetriegriinden
unterdriickt werden. In Abbildung 5.5 ist das Verhalten an Hand von Messdaten exem-
plarisch dargestellt. Bei geringer Beimischung der zweiten Harmonischen von 2% im
Bezug auf die Pulsenergie des Fundamentalpulses wird ein Spektrum erzeugt, welches
dem Spektrum der Erzeugung mit einer Farbe stark dhnelt. Das Auftreten der charakte-
ristischen geraden Harmonischen ist nur im Ansatz zu erahnen. Eine Erh6hung der Bei-
mischung auf 7% fiihrt dazu, dass die geraden Harmonischen deutlich sichtbar werden
und dhnliche Intensitdten wie die ungeraden Harmonischen Erreichen. Bei einer weite-
ren Erhohung der Beimischung ist im Falle der maximalen Beimischung von 12% gut zu
erkennen, das sich die Effizienz der Harmonischenerzeugung zu niedrigeren Ordnungen

verschiebt.
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Abbildung 5.5: Darstellung des Einflusses des Verhaltnisses zwischen Fundamental- und
zweitem Harmonischenstrahl auf das Spektrum der héheren Harmoni-
schen. Die Spektren sind jeweils auf 1 normiert. Die Prozentangaben be-
ziehen sich auf den Anteil beziiglich der insgesamt zur Verfiigung ste-
henden Pulsenergie. Hohere Harmonischenordnungen werden fiir eine
moderate Beimischung der Frequenzverdopplung erreicht.
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Einfluss der Kalzitplatte

Durch die Kalzitplatte wird der Zeitversatz zwischen Fundamentalem und zweitem Har-
monischenstrahl gedndert. Die Einfliisse auf das Spektrum der hohen Harmonischen
sind auch fiir kleine Winkeldnderungen dramatisch. Dennoch ldsst sich ein generelles
Verhalten ableiten, welches durch Messdaten in Abbildung 5.6 dargestellt ist. Wenn beide
Pulse zeitlich weit voneinander getrennt sind (194 fs), erzeugt sowohl der Fundamental-
strahl als auch der zweite Harmonischenstrahl einen eigenen Kamm hoéherer Harmoni-
scher. Die charakteristischen geraden Harmonischen treten nicht auf. Der Harmonischen-
kamm des zweiten Harmonischenstrahls ergibt jedoch, bezogen auf den Fundamental-
strahl gesehen, gerade Harmonische. Diese haben jedoch den doppelten Abstand. Be-
sonders auffillig ist die 10. Harmonische des Fundamentalstrahls. Sie wird als 5. Harmo-
nische der zweiten Harmonischen besonders Effizient erzeugt. Bemerkenswert ist, dass
auch bei einem geringen zeitlichen Uberlapp bereits gerade Harmonische sehr effizient
erzeugt werden. Beim vollstandigen Uberlapp wird das intensivste Spektrum erzeugt,
was durch die Normierung jedoch nicht sichtbar ist. Anzumerken ist das fiir die vorlie-
gende Messreihe eine prozentual hohe Beimischung der zweiten Harmonischen genutzt

wird.
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Darstellung des Einflusses des zeitlichen Uberlapps zwischen
Fundamental- und zweitem Harmonischenstrahl auf das Spektrum
der hoheren Harmonischen. Die hoheren Harmonischen konnen so-
wohl fiir eine Uberlagerung beider Pulse (blaue und griine Kurve),
als auch bei zeitlich getrennten Pulsen erzeugt werden (griine Kur-
ve). Dabei werden abhdngig von den Bedingungen unterschiedliche
Harmonischenordnungen bevorzugt erzeugt.

5.2 Charakterisierung der THz-Quelle

Charakterisierung des THz Fokus

Zur Charakterisierung des THz-Strahls wurde dessen Fokusgrofie und Rayleighlange

experimentell vermessen. Als Messinstrument wurde hierbei der in [Sum15] vorgestellte

THz-Roboter mit einem Pyrodetektor einer Kantenldnge von 3 mm genutzt. Dabei wird

der Strahl mit Hilfe von motorisierten Verschiebetischen in festgelegter Schrittweite ab-

getastet und das Signal des Pyrodetektors aufgezeichnet. Abbildung 5.7 zeigt das aus

Messdaten rekonstruierte Strahlprofil nahe dem THz Fokus.
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Abbildung 5.7: Darstellung des mit Hilfe des THz-Roboters gemessenen und rekonstru-

ierten THz Strahlprofils.

Mit Hilfe einer Anpassung der Funktion

y = Aexp(—((x — B)?/(281) + (y — C)*/(253))) (5.1)

an die Messdaten wurde die Grofie des Strahles bestimmt. Dabei geben A die Intensitit,

B und C die Lage der Maxima und S; und S, die Breite des Profils an.

Abbildung 5.8:
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Darstellung der Strahltaillie des THz-Strahles in der Wechselwirkungszo-
ne in horizontaler Richtung. Die Daten wurden aus mehreren Messungen
unter Verwendung des THz-Roboters erhalten.
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Radius wg in mm | Abstand des Fokus zur Linse in mm | Rayleighldnge zg in mm

horizontal 2,504+0,05 70,2+£0,5 15,2+1,1
vertikal 2,83+0,04 72,5£0,4 15,1+£0,9

Tabelle 5.2: Mit Hilfe des THz-Roboters bestimmte Strahlparameter des THz-Strahls in
der Wechselwirkungszone des Experimentes.

O Messdaten
—— angepasste Kurve

Strahlradius in mm
w
(@)]
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Abbildung 5.9: Darstellung der Strahltaillie des THz-Strahls in der Wechselwirkungszo-
ne in vertikaler Richtung. Die Daten wurden aus mehreren Messungen
unter Verwendung des THz-Roboters erhalten.

Mit Hilfe einer Anpassung der Funktion A+/(1+ ((x — B)/C)?2), wobei A der 4 Ra-
dius wop, B die Position und C die Rayleighldnge zr des Strahles angeben, wurden die
Strahlparameter in Tabelle 5.2 bestimmt. Die angegebenen Fehler geben den Fehler der
Anpassung der Funktion an die Messdaten an.

Auf Grund des stagnierenden Verhaltens nahe dem Fokus wurde eine Knife-Edge Mes-
sung der Grofle des THz Fokusses in der Wechselwirkungszone durchgefiihrt, um die
mit Hilfe des THz-Roboters erhaltenen Werte zu bestitigen. Diese Messung liefert Werte
von (1,04 £0,05) mm in horizontaler und (2,15 £ 0, 11) mm in vertikaler Richtung. Dies
ist insbesondere im horizontalen Fall eine signifikante Abweichung von der Fokusgro-

enbestimmung durch Anpassung einer Kurve an die Messdaten. Eine Abschitzung der
TTw,

Aris
und der im nédchsten Abschnitt berechneten Wellenldnge von 434, 5 um liefert einen Wert

Rayleighldnge tiber zg = mit einem gemittelten Strahldurchmesser wy von 1,6 mm
von zg = 16,3 mm. Dies ist in guter Ubereinstimmung mit der durch Anpassung einer
Kurve an die Messdaten bestimmte Rayleighldnge, da fiir diese Anpassung die Abwei-
chung der Strahltaille am Ort des Fokus weniger stark ins Gewicht fallt.

Ursache der Abweichung der Bestimmung der Fokusgrofie ist die Grofse des verwen-
deten Pyro-Detektors im THz-Roboter. Dieser ist mit einem Durchmesser von 3 mm nicht
zu vernachldssigen, wodurch die Auflosungsgrenze des THz-Roboters grofier als die
Strahlgrofle des THz-Strahles ist. Dies wird ebenfalls durch die Messdaten sichtbar, wel-
che in fokusnéhe nicht kleiner werden, sondern stagnieren. Zudem wurde in der Arbeits-

gruppe ein dhnliches Verhalten beim Vergleich der Messmethoden zur Bestimmung der
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THz-Strahlgrofie mit Roboter, Knife-Edge Methode und THz-Kamera beobachtet.

THz Feldparameter aus Streaking

Einige Parameter des THz Feldes konnen aus der so genannten Streakingkurve bestimmt
werden. Bei der Streakingkurve handelt es sich um ein Spektrogramm, welches durch
das Durchfahren des Zeitversatzes zwischen XUV und THz Puls iiber den zeitlichen
Uberlapp hinweg erzeugt wird. Dabei wird fiir jeden Zeitversatzschritt ein Spektrum
der kinetischen Energie der Elektronen aufgezeichnet. Die Aneinanderreihung der Ein-
zelspektren ergibt das Spektrogramm der Streakingkurve. In Abbildung 5.10 ist ein ex-

emplarisches Beispiel eines solchen Spektrogrammes dargestellt.
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Abbildung 5.10: Darstellung des Spektrogramms, welches durch die 24. Harmonische im
Targetgas Neon durch die Uberlagerung mit dem THz Feld erzeugt wur-
de.

Durch eine Bestimmung des Schwerpunktes der Einzelspektren kann die Veranderung
der kinetischen Energien der Elektronen dargestellt werden. Die Auslenkung der so er-
haltenen Kurve ist Abhédngig von der elektrischen Feldstdrke des ablenkenden THz Fel-
des. Des Weiteren kann die so erhaltene Kurve durch Subtraktion der Schwerpunkts-
energie in Abwesenheit des THz Feldes in eine Darstellung der relativen Energiednde-
rung beziiglich der Ausgangsenergie verschoben werden. Das Vektorpotential kann mit
Hilfe der Formel A = W o7, wobei A die Amplitude des Vektorpotentials, e die Ele-

e

mentarladung, m. die Elektronenmasse, dW die Anderung der kinetischen Energie und
W die Energie in Abwesenheit des THz Feldes angibt, bestimmt werden. Durch Ablei-
tung der so erhaltenen Kurve kann die Feldstédrke des elektrischen Feldes des THz Fel-
des bestimmt werden. Abbildung 5.11 stellt die so rekonstruierte THz Feldstarke fiir die

einzelnen Zeitversatzschritte dar.
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Abbildung 5.11: Darstellung der ermittelten THz Feldstérke fiir das Spektrogramm in
Abbildung 5.10.

Zu dem kann mit Hilfe einer diskreten Fourier-Transformation aus dem Spektrogramm
das Spektrum des THz Feldes bestimmt werden. Fiir die Fouriertransformierte Y (k) gilt
dabei, das Y (k) = iy X( j)W,Sj “DED mit W, = e+ Durch eine Multiplikation von
Y (k) mit dem komplex Konjugierten erhilt man das Spektrum des THz Feldes. Abbil-
dung 5.12 stellt das so erhaltene Spektrum des Spektrogrammes aus Abbildung 5.10 dar.
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Abbildung 5.12: Darstellung des ermittelten THz Spektrums fiir das Spektrogramm in
Abbildung 5.10.
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Charakterisierung der Gouy Phase

Ein wichtiger Parameter zur Bestimmung von Zeitkonstanten mit Hilfe der Streak-Technik
ist die Gouy-Phase des ablenkenden elektrischen Feldes. Der Verlauf der Gouyphase be-
schreibt die Phasendnderung des elektrischen Feldes beim Durchgang durch den Fokus.
Diese Phasenverschiebung ®¢,,,, beziiglich einer ebenen Welle kann beschrieben werden
durch:

Diouy(z) = —arctani, (5.2)
ZR

wobei z die Entfernung vom Fokus in Strahlrichtung und zy die Rayleighldnge angibt.

Anschaulich bedeutet dies das strahlenoptische Umklappen der Wellenfronten beim
Durchgang durch den Fokus. Fiir eine Messung mit Hilfe der Streak-Technik bedeu-
tet dies, dass unterschiedliche Gebiete der Wechselwirkungszone durch unterschiedliche
Phasen des elektrischen Feldes beeinflusst werden und die dort entstehenden Elektronen
entsprechend unterschiedlich abgelenkt werden. Eine Quantifizierung dieses Prozesses
ist nach [Sch11] moglich durch:

dGuspulsAq)

27TwTHz ! (5'3)

TGouy =

wobei Ty, den Einfluss auf die Zeitauflosung, dgaspuis die Breite des Gaspulses, A®
die Phasendnderung pro Langenintervall und wry, die Zentralfrequenz des THz-Pulses
darstellt. Die im spdteren Verlauf gemessenen Pulsdauern sind eine Faltung aus dem
gemessenen Wert mit dem Wert von 7g,,y,. Zur Quantifizierung dieses Effektes wurden
verschiedene Messungen durchgefiihrt um die einzelnen Parameter von Gleichung 5.3
zu bestimmen. Zur Bestimmung der Breite des Gaspulses wurde die Gasdiise ortho-
gonal zur Strahlrichtung durch den Fokus des XUV-Strahls bewegt. Dabei wurde die
Spannungshohe des Signals an beiden TOFs gemessen. Durch Auftragen der gemesse-
nen Signale gegentiber der Position kann mit Hilfe der Anpassung einer Gausskurve an
die Messdaten die Breite des Gaspulses zu dgspus = (1,2+0,1) mm bestimmt werden.
Diese Messung ist in Abbildung 5.13 dargestellt.

Mit Hilfe der Streak-Technik wurde an verschiedenen Punkten in Strahlrichtung ein
Spektrogramm aufgezeichnet. Eine exemplarisches Beispiel ist in Abbildung 5.14 dar-
gestellt. Mit Hilfe dieser Spektrogramme konnen verschiedene Informationen tiber das
THz-Feld bestimmt werden.

Durch eine Bestimmung des Schwerpunktes der Einzelspektren und einer Verschie-
bung des ungestreakten Spektrums auf 0 kann das Vektorpotential des THz-Feldes be-
stimmt werden. Durch die Ableitung des Vektorpotentials kann das elektrische Feld des
THz-Pulses bestimmt werden. Abbildung 5.15 zeigt die so bestimmten elektrischen Fel-
der fiir die zur Bestimmung der Gouy-Phase genutzten Spektrogramme. Die dargestell-

2
ten Kurven stellen eine Anpassung der Funktion y = a *x exp [— ((tcb)) ] xsin(dxt+e)
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Abbildung 5.13: Darstellung der Messung zur Bestimmung der Strahlbreite. Die Diise
wurde durch einen Verschiebetisch orthogonal zur Strahlrichtung durch
den Strahl gefahren und das Elektronensignal auf beiden TOFs detek-
tiert. Durch die Anpassung einer Gausskurve an die Messdaten wird
eine Gaspulshalbwertsbreite von 1,2 &+ 0, 1 mm erhalten.
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Abbildung 5.14: Darstellung eines mit der THz-Streak Technik gemessenen Spektro-
gramms. Die Spektren wurden durch die 21. Harmonischenordnung in
Neon erzeugt, wobei eine Mittelung tiber 100 Spektren durchgefiihrt
wurde. Das Delay wurde mit einer Auflosung von 33 fs abgetastet, er-
zeugt durch einen Verschiebetisch im THz-Strahlzweig. Das Spektro-
gramm ist eine direkte Reprédsentation des Vektorpotentials des elektri-
schen Feldes des THz-Pulses.

an die Messwerte dar, wobei a die Amplitude, t die Zeit, b den Zeitpunkt des Nulldurch-
gangs, ¢ ein Mafs fiir die Breite, 4 die Frequenz des THz-Pulses und e die Phase bezeich-
net.

Aus den so bestimmten elektrischen Feldern kann durch eine Fouriertransformation
das Spektrum des THz-Feldes bestimmt werden. Abbildung 5.16 stellt ein auf diese Weise
bestimmtes Spektrum eines THz-Feldes dar. Der Mittelwert aus der Messung mit den
gegeniiberliegenden TOFs ergibt einen Schwerpunkt des so bestimmten Spektrums von
wrHz = (0,69+0,01) THz.

Die mit Hilfe der an die so bestimmten elektrischen Felder bestimmte Phasenverlauf
ist in Abbildung 5.17 dargestellt. Der Verlauf entspricht einer Funktion der Form y =
arctan(z/zg), wobei z die Strahlrichtung und zg die Rayleighlinge bezeichnet. In der
Néhe des Nullpunktes kann der Verlauf als linear angesehen werden. Eine Anpassung
einer Geraden an diese Umgebung liefert einen Wert von A® = (0,14 +0,06) %.

Ein Einsetzen der Werte in Gleichung 5.3 liefert einen Wert von 7g,,, = 39 £ 20 fs.
Dies stellt einen signifikanten Einfluss auf die erreichbare zeitliche Auflosung der Mes-
sung dar. Auf Grund des Fehlers in Hohe von 50% ist eine weitere Abschidtzung der
Gouyphase notig. Mit Hilfe der in Tabelle 5.2 bestimmten Rayleighldnge zy ldsst sich die
Gouyphase durch Einsetzen in ® = arctan(z/zg) ermitteln und es folgt 6o, = 19 £5 fs.
Damit liefert diese Berechnung einen Wert fiir den Einfluss der Gouyphase, welcher sich

an der unteren Grenze des Fehlerbereichs befindet. Vergleicht man die von [Sch11] und
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Abbildung 5.15: Darstellung der rekonstruierten elektrischen Felder des THz-Pulses aus
den an verschiedenen Positionen gemessenen Spektrogrammen. Es sind
deutliche Abweichungen in der Amplitude zwischen den angepassten
Kurven und den Messdaten erkennbar. Das Wellenverhalten wird je-
doch gut reproduziert.




84 5 Charakterisierung des Messaufbaus

x10%3

Amplitude in b.E.

0 0.5 1 15 2 2.5
Frequenz in Hz %1012

Abbildung 5.16: Darstellung des rekonstruierten Spektrums der aus dem Spektrogramm
bestimmten elektrischen Felder des THz-Pulses. Der Schwerpunkt be-
findet sich bei etwa 0,7 THz. Das Spektrum ist typisch fiir THz-
Strahlung, welche durch optische Gleichrichtung in LiNbO3 erzeugt
wurde.

[Bral6] bestimmten Werte fiir den Einfluss der Gouyphase von 15,7 fs und 9 fs, jedoch
fiir THz-Fokusse erzeugt mit Brennweiten von 100 mm und damit verbundener lingerer
Rayleighldnge, mit den fiir diese Arbeit bestimmten Werten, so erscheint der Wert von
39 fs als deutlich zu hoch und der Wert von 19 fs als realistischer. Jedoch zeigt [Frii09],
das eine Reduktion der Brennweite um etwa 25% durchaus eine Anderung um den Fak-
tor 2 fiir Tg,,, bewirken kann. Dies ist wiederum ein Argument fiir den Wahrheitsgehalt
der Messung von 39 fs in dieser Arbeit. Da es sich dabei um den bestmoglich gemesse-
nen und nicht theoretisch bestimmten Wert handelt, wird in den folgenden Kapiteln mit

diesem Wert fiir 75, gearbeitet.

Stabilitit des zeitlichen Uberlapps

Ein kritischer Punkt bei der Durchfithrung zeitaufgeloster Messungen im Femtosekun-
denbereich ist die Stabilitdt des Systems. Mogliche Einfliisse auf die Stabilitdt des Systems
sind vielfaltiger Natur. Neben elektronischen und mechanischen Einfliissen im aufge-
bauten System sind auch Schwankungen des Lasersystems moglich. Die Hauptbeitrdage
der elektronischen Einfliisse erfolgen durch Spriinge im Trigger des Oszilloskops und
Schwankungen in den an den Elektronenflugzeitspektrometern anliegenden Spannun-
gen. Bei den mechanischen Einfliissen sind insbesondere Vibrationen der Spiegelhalte-
rungen auf dem Transportweg des Infrarotstrahls zur THz Quelle zu nennen. Die Haupt-
beitrage der Schwankungen von Lasersystem sind Pointingfluktuationen, Fluktuationen
der Ausgangsleistung und der Zentralwellenldnge.

Zur Quantifizierung der Stabilitit dieses Systems wurden verschiedene Messungen
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Abbildung 5.17: Darstellung des aus den Messungen bestimmten Phasenverlaufs des
elektrischen Feldes der THz Strahlung beim Durchgang durch den Fo-
kus. Die bestimmten Phasenwerte reproduzieren den Verlauf der Gouy-
phase (schwarze Kurve) gut. Der Anstieg der linearen Kurve (rot) ist der
entscheidende Wert fiir den Einfluss der Gouyphase auf die Zeitauflo-
sung des Experimentes.
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Abbildung 5.18: Histogramm der Einzelschussmessungen zur Stabilitdt des Photoelek-
tronenspektrums in Abwesenheit des THz Feldes. Es wurden 10000 Ein-
zelschiisse detektiert und eine Abweichung von (1,20 £ 0,02) ns be-
stimmt.

durchgefiihrt, um den Einfluss auf die Zeitauflosung zu bestimmen. In Abbildung 5.18
ist das Ergebnis einer Messung iiber 10000 Einzelschiisse eines Photoelektronenspek-
trums, erzeugt mit der 27. Harmonischenordnung in Neon in Abwesenheit des THz Fel-
des, dargestellt. Es zeigt, dass die Ankunftszeit der Elektronen auf dem Detektor um
(1,20 £ 0,02) ns schwanken. Dies stellt eine sehr gute Stabilitdt dar und wird im Wesent-
lichen durch elektronische Schwankungen und Fluktuationen in der Zentralwellenldnge
des Lasers bestimmt.

Diese Messung wurde in Anwesenheit des THz Feldes wiederholt. Hierfiir wurde der
Zeitversatz zwischen XUV- und THz Puls derart eingestellt, dass der XUV Puls im Null-
durchgang des Vektorpotentials des THz Feldes die Photoionisation auslost. Dies hat
den Vorteil, dass die Zentralenergie des Photoelektronenspektrums nicht verandert wird
und lediglich eine Verbreiterung des Spektrums auftreten sollte. Eine Verschiebung des
Zeitversatzes zwischen beiden Pulsen hitte eine energetische Verschiebung des Schwer-
punktes zur Folge. Die Ergebnisse der Messung sind in Abbildung 5.19 dargestellt. Eine
Auswertung der 10000 Einzelschussmessungen liefert eine Fluktuation in der Ankunfts-

zeit von (4,9 £ 0,1) ns. Dies stellt eine erhebliche Anderung im Vergleich zur Messung
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Abbildung 5.19: Histogramm der Einzelschussmessungen zur Stabilitdt des Photoelek-
tronenspektrums in Anwesenheit des THz Feldes. Die Messung wurde
im Nulldurchgang des Vektorpotentials des THz Feldes durchgefiihrt
um eine Verschiebung der Zentralenergie zu vermeiden. Es wurden
10000 Einzelschiisse detektiert und eine Abweichung von (4,9 £0,1)
ns bestimmt.

in Abwesenheit des THz Feldes dar.

Des Weiteren wurde ein Spektrogramm aufgenommen, um die Anderung der An-
kunftszeit in Abhidngigkeit des Zeitversatzes zwischen XUV und THz Feld zu bestim-
men, welches ein Maf3 fiir die Streakgeschwindigkeit s ist. Die Anpassung einer linearen
Kurve in unmittelbarer Umgebung des Nulldurchgangs des Vektorpotentials des THz
Feldes liefert einen Wert von s = (0,080 +0,007) .

Entfaltet man die Fluktuation ohne THz Feld von der Fluktuation mit THz Feld ergibt
sich ein Wert von 4,75 £ 0,11 ns. Kombiniert man diese Schwankung ¢ mit der Streak-
geschwindigkeit durch T = ¢ erhélt man einen Wert von (59 +7) fs. Dieser Wert kann
als Schwankung des Zeitversatzes zwischen XUV und THz Strahl betrachtet werden. Be-
rechnet man die zugehorige Weglangendifferenz auf Basis von 7, ergibt sich ein Wert von
17,8 um. Betrachtet man die Gesamtweglange beider Strahlzweige von etwa 32 m, ist eine
Fluktuation der Strahlwege im Bereich von 20 pm leicht vorstellbar. Den Hauptbeitrag zu

dieser Abweichung stellen Pointingfluktuationen und Vibrationen der Optiken dar. Eine
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Ursache der Vibrationen ist die Lange des Gesamtaufbaus, welcher sich {iber mehrere
Tische und Plattformen unterschiedlicher Stabilitdt erstreckt.

Als Konsequenz dieser Fluktuationen miissen zuverldssige Messungen zur Bestim-
mung von Zeitkonstanten oder Pulsdauern im Zeitbereich von unter 60 fs im Einzel-
schussbetrieb durchgefiihrt werden, da eine Mittelung der aufgenommenen Elektronen-
spektren zu Zeitkonstanten fiihrt, welche mafigeblich von den Fluktuationen bestimmt
werden. Dies erhoht enorm die Anforderungen an die zeitaufgelosten Messungen, um in
jeder Einzelschussmessung ausreichend Elektronen fiir ein aussagekréftiges Spektrum
zu erhalten. Zu dem schrénkt es die Nutzbarkeit des Systems ein, da bei unzureichender
Elektronenanzahl pro Schuss und damit notwendiger Mittelung tiber viele Schiisse grofse
Unsicherheiten im Ergebnis die Folge sind.

5.3 Storungen des erwarteten Streakverhaltens

Im Zuge der Aufnahme der Daten der Spektrogramme traten verschiedene, unerwar-
tete Phanomene auf. Diese Phdnomene sorgen fiir eine Verbreiterung der gemessenen
Spektren, insbesondere im Fall der Uberlagerung von THz- und XUV-Strahl, so dass sie
einen negativen Einfluss auf die Bestimmung der Pulsdauern haben. Ebenso erschwe-
ren sie die Bestimmung des Schwerpunktes gemessener Elektroneniibergangsenergien,
da das Signal- zu Rauschverhiltnis eines verbreiterten Spektrums schlechter ist als das
eines schmalen Spektrums, insbesondere unter Berticksichtigung der Schwankungen im
Ankunftszeitpunkt zwischen THz und XUV Strahlung. Diese Effekte traten fiir beide De-
tektoren auf, so dass ein Detektorfehler unwahrscheinlich ist. Da die Ursache dieser Phi-
nomene nicht abschlieffend geklart werden konnte, sollen sie an dieser Stelle diskutiert
und ausgewdhlte Messungen zu ihrer Untersuchung vorgestellt werden.

Ein Effekt, welcher in den Spektrogrammen ersichtlich ist, ist das Ausschmieren der
Spektren an den Extrempunkten, sowohl fiir schnelle, als auch fiir langsame Elektronen.
Dieses Verhalten ist sowohl in gemittelten, als auch in Einzelschussspektren erkennbar
und exemplarisch in Abbildung 5.20 dargestellt. Es steht damit im Kontrast zu den Er-
wartungen auf Grund der Simulationen in Kapitel 3.2. Die Ursachen fiir dieses Verhal-
ten konnen vielfiltig sein. Zum einen ldsst sich das Ausschmieren in den gemittelten
Spektren durch eine Fluktuation der THz-Feldstarke erkldren. Fiir starke Felder werden
an den Extrempunkten die Elektronen stark ausgelenkt, fiir schwache Felder deutlich
schwicher. Eine Mittelung iiber eine Vielzahl von Spektren fiihrt zu einem Ausschmie-
ren des gemittelten Spektrums. Da dieser Effekt im Nulldurchgang des Vektorpotentials
nicht erkennbar ist, da hier keine Auslenkung der Elektronen relativ zu ihrer Ausgangs-
energie erfolgt, ergibt sich optisch ein Einschniiren des Spektrums. Da der Effekt jedoch
auch in Einzelschussspektren auftritt, muss es weitere Ursachen geben.

Eine dieser Ursachen ist die Funktionsweise der Elektronenflugzeitspektrometer, wel-

cher durch die Energie-Flugzeit Kalibration weitgehend ausgeschlossen wird. Fiir kleine
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Abbildung 5.20: Darstellung eines Spektrogramms (a) und der zugehorigen Einzelspek-
tren im ungestreakten Fall (b) und im Fall der maximalen (b) und mi-
nimalen (c) kinetischen Energie der Elektronen. Abbildung (d) zeigt das
Spektrum im Nulldurchgang, welches fiir die Berechnungen der Puls-
dauer verwendet wurde.
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kinetische Energien und damit langsame Elektronen ist die Energieauflosung der TOFs
besser als fiir schnelle Elektronen. Ursache hierfiir ist, dass eine Anderung der kineti-
schen Energien der langsamen Elektronen eine groere Anderung der Flugzeit zur Folge
hat, als dies bei schnellen Elektronen der Fall ist. Der Effekt wird umso grofser, je grofser
der Energiebereich ist, welcher untersucht wird. Zur Erlangung einer guten Zeitauflo-
sung wird jedoch ein grofler Gradient des elektrischen Feldes und damit ein grofser Ener-
giebereich bendtigt, was diesen Effekt verstarkt. Im Gegensatz zum Effekt der Schwan-
kung der THz-Feldstdrke ist dieser Effekt auch im Einzelschuss vertreten. Einschrankend
ist anzumerken, dass sich dieser Effekt zwar auf das Aussehen des Spektrogrammes aus-
wirkt, nicht jedoch auf die Genauigkeit der Messung. Voraussetzung ist, dass diese im
Nulldurchgang durchgefiihrt wird, da hier nur ein verhdltnisméafig kleiner Energiebe-
reich im Bereich von einem Elektronenvolt betrachtet wird, fiir welchen die Kalibration
des Detektors durchaus als linear anzunehmen ist, im Gegensatz zum Energiebereich des
Spektrogramms von 10 bis 20 Elektronenvolt.

Neben diesen Effekten treten jedoch weitere Effekte auf, fiir die keine abschliefiende
Erklarung gefunden werden konnte. Die Abbildungen 5.21 und 5.22 zeigen den héufig
beobachteten und als gegenldufiges Streaking bezeichneten Effekt. In 5.21 ist sehr gut der
Verlauf des Vektorpotentials des THz-Feldes im Spektrogramm zu erkennen. Neben der
deutlich ausgepréagten Kurve gibt es jedoch eine schwache Kurve, welche das Verhalten
dieser Kurve an der Nullpunktsenergie gespiegelt zeigt. Dieses Verhalten deutet darauf
hin, dass Beitrdge des THz-Feldes existieren, welche eine entgegengesetzte Polarisation
aufweisen. Uber die Ursache kann jedoch nur spekuliert werden. Eine Vermutung ist,
dass es sich um einen Effekt der auf den Lithiumniobat-Kristall geklebten Kaptonfolie
handelt. Sollte an dieser Folie ein Teil der Strahlung reflektiert werden und dieser An-
teil anschliefSend wieder vom Lithiumniobat-Kristall reflektiert werden, so wiirde eine
Reflexion mit und eine Reflexion ohne Phasensprung vorliegen. Als Resultat wiirde ein
Strahlanteil mit gedrehter Polarisation entstehen. Jedoch miisste bei diesem Vorgang ei-
ne zusdtzliche Wegstrecke entstehen, welche sich als Phasenverschiebung zwischen dem
direkt Transmittierten und dem reflektierten Anteil bemerkbar macht. Dies konnte nicht
eindeutig bestitigt oder widerlegt werden. Gegen diese These spricht zudem, dass die
Auslenkung der Elektronen fiir die gestreakten und gegenldufig gestreakten Elektronen
gleich ist. Dies wiirde bedeuten, dass der reflektierte Anteil die gleiche Intensitét besitzt
wieder direkt transmittierte Anteil. Eine zweite Hypothese ist eine Reflexion des elektri-
schen Feldes des THz-Strahles. Jedoch ist keine Oberfliache ersichtlich, an welcher diese
Reflexion stattfinden sollte. Eine dritte Hypothese ist ein Zusammenhang mit der Gouy-
Phase. Das Phanomen der Gouy-Phase beschreibt eben den Vorgang des Umklappens
der Polarisation im Fokus. Dies wiirde bedeuten, dass das Flugzeitspektrometer Elektro-
nen aus Raumbereichen detektiert, an denen unterschiedliche Phasen vorliegen. Jedoch
zeigt 5.21 keine Interferenzeffekte, wie sie bei einem ausgedehnten Raumbereich zu er-

warten wéren. Diese sind jedoch in 5.22 deutlich erkennbar. Zudem wurde der Einfluss
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Abbildung 5.21: Spektrogramm, welches gegenldufiges Streaking zeigt.
der Gouy-Phase in Kapitel 5.2 untersucht.

Untersuchung der THz Polarisation

Um zu untersuchen, ob der Effekt des gegenldufigen Streakings durch eine Uberlage-
rung verschiedener Polarisationen des THz-Feldes, ausgehend von der Erzeugung im
Lithiumniobat-Kristall abhdngig ist, wurde eine Messreihe mit Hilfe eines THz-Polarisators
durchgefiihrt. Dieser Polarisator wurde in den Strahlengang der THz-Strahlung einge-
bracht. Durch diesen Polarisator transmittiert lediglich ein linear polarisierter Anteil.
Zueinander gedrehte Polarisationen werden nicht transmittiert. Fiir verschiedene Dre-
hungen des Polarisators wurden Spektrogramme aufgenommen. Die Ergebnisse sind in
Abbildung 5.23 dargestellt.

Die Messung wurde fiir Drehwinkel von 0° bis 180° in Schritten von 10° durchge-
fiihrt. Es konnte eine vollstindige Modulation der Intensitidt des THz-Feldes nachgewie-
sen werden. Anzeichen von iiberlagerten Polarisationen wurden nicht gefunden. Der
Effekt des Anti-Streakings ist unabhingig von der Drehung des Polarisators. Eine Un-
tersuchung von 180° zueinander verdrehten Polarisationen ist mit dieser Methode nicht
moglich. Die Auslenkung des Vektorpotentials ist verglichen mit anderen Messungen
sehr gering, da der verwendete Polarisator einen deutlich kleineren Querschnitt als die
THz-Strahlung am Ort des Einbaus aufweist, so dass nur ein Bruchteil der insgesamt zur

Verfiigung stehenden Strahlung transmittiert wurde.

Einfluss der Diisenspitze

In einer weiteren Messreihe wurde der Einfluss des Abstandes der Diisenspitze zum
XUV-Strahl untersucht. Die normale Prozedur zur Messung eines Photoelektronenspek-

trums besteht darin, die Gasquelle, im vorliegenden Fall eine Diisenspitze aus Metall,
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Abbildung 5.22: Darstellung des Spektrogramms der Photoelektronen von Argon, auf-
genommen mit der 15. Harmonischenordnung. Die Messung wurde am
Tag der lodmethanmessungen durchgefiihrt, um ein Referenzspektro-
gramm fiir das THz-Feld zu erhalten.
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Abbildung 5.23: Darstellung der gemessenen Spektrogramme in Abhéngigkeit vom Ro-
tationswinkel des Polarisators. Es ist deutlich zu erkennen, dass das
THz-Feld eine sehr gute lineare Polarisation aufweist und der Effekt
des gegenldufigen Streakings unabhiangig vom Drehwinkel ist. Mit Hilfe
des Polarisators konnte eine vollstindige Modulation der Intensitit des
THz-Feldes in der Wechselwirkungszone eingestellt werden.
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Abbildung 5.24: Darstellung der gemessenen Spektrogramme in Abhangigkeit vom Ab-
stand der Diise zum XUV Strahl. Deutlich erkennbar ist das Ausschmie-
ren der Kurve fiir (a) und (b), wobei dieses Verhalten zeitverzogert, etwa
im Bereich des Maximums bei 3,5 ps, einsetzt. Zwischen den Spektro-
grammen bei 0,8 mm und 1, 3 mm besteht kein grofSer Unterschied.

so nah an den ionisierenden Strahl zu bringen, das gerade keine Oberflachenelektronen
oder Reflexionen der Strahlung an der Diisenspitze detektierbar sind. Dies fiihrt dazu,
dass die ionisierende Strahlung durch ein verhéltnisméafiig dichtes Gas propagiert und
durch die grofle Anzahl an lonisationspartnern ein gutes Signal- zu Rauschverhiltnis
entsteht. Im vorliegenden Fall befindet sich neben dem XUV-Strahl jedoch das elektrische
Feld des THz-Strahls in der Wechselwirkungszone. Es ist zu erwarten, dass dieses elek-
trische Feld von der Anwesenheit einer metallischen Spitze beeinflusst wird. Aus diesem
Grund wurden in einer Messreihe Spektrogramme fiir verschiedene Abstinde zwischen
Diisenspitze und XUV-Strahl aufgenommen und in Abbildung 5.24 dargestellt.

Es ist deutlich zu erkennen, dass die Diisenspitze das elektrische Feld beeinflusst. Ins-
besondere fiir Abstande unter 0, 3 mm findet eine deutliche Verbreiterung des Spektrums
statt. Diese Verbreiterung setzt im Graphen im Bereich des Maximums bei etwa 3,5 ps
ein. Dieser Zeitversatz stellt die Zeitdauer fiir die Reflexion des elektrischen Feldes an der
Diisenspitze dar. Fiir Abstdnde tiber 0,8 mm ist kein signifikanter Unterschied zwischen
den Spektrogrammen mehr erkennbar. Lediglich die Farbskalierung deutet an, dass das
Spektrum im Bereich ab 5 ps fiir einen Abstand von 0,8 mm gegeniiber dem Spektrum
bei 1,3 mm noch verbreitert ist.

Als Konsequenz dieser Feststellung muss der Abstand der Diise zum XUV-Strahl auf
etwa 1 mm eingestellt werden. Dies sorgt jedoch dafiir, dass zum einen das Signal- zu

Rauschverhiltnis schlechter wird, da die ionisierende Strahlung durch eine deutlich ver-
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diinnte Gaswolke propagiert. Zum anderen ist die Ausdehnung der Gaswolke grofser, so
dass der Einfluss der Gouy-Phase auf das gemessene Spektrum grofier ist.
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6 Zeitaufgeloste Messungen mit
THz-Streaking

Nachdem im vorangegangenen Kapitel der Messaufbau charakterisiert wurde, stellt die-
ses Kapitel die durchgefiihrten zeitaufgelosten Messungen vor. Im ersten Abschnitt des
Kapitels werden dafiir Messungen zur zeitlichen Charakterisierung der Harmonischen-
strahlung prasentiert. Dabei wird auch eine Moglichkeit zur Berechnung der Pulsdauer
und des Chirps mit Hilfe von gegeniiberliegenden Elektronenflugzeitspektrometern er-
lautert. Im zweiten Abschnitt des Kapitels werden dann Messungen zur Bestimmung der
Zeitkonstante eines Auger-Meitner Prozesses in Iodmethan dargestellt. Dabei wird eine
weitere Moglichkeit zur Berechnung von Zeitkonstanten mit Hilfe der lichtfeldgetriebe-

nen Streak Kamera aufgezeigt.

6.1 Zeitliche Charakterisierung der Harmonischenstrahlung

In diesem Abschnitt des Kapitels werden die durchgefiihrten zeitaufgelosten Messun-
gen zur Charakterisierung und der Harmonischenstrahlung und zur Bestimmung der
Zeitauflosung des Experimentes vorgestellt. Im ersten Teil wird dabei der Einfluss des
Spaltes vor dem Gitter auf die Pulsdauer experimentell untersucht, um eine Ubereinstim-
mung mit den Simulationen in 3.1.2 zu zeigen. Anschlieffend wird eine Messreihe zur Be-
stimmung der Pulsdauern der erzeugten Harmonischen vorgestellt. Im dritten Abschnitt
des Kapitels wird eine Methode zur Erzeugung von Harmonischenpulsen vorgestellt,

welche deutlich kiirzer als die Pulsdauern der treibenden Laserpulse sind.

Einfluss des Spaltes

Zur Bestimmung der zeitlichen Auflosung des Systems wurde eine Bestimmung der
Pulsdauern und des Frequenzchirps bei gleichen XUV und THz Quellparametern fiir
verschiedene Offnungen des Spaltes durchgefiihrt. Entsprechend der Gleichungen (2.45)
und (2.47) besteht zwischen den Pulsdauern und der Spaltéffnung ein Zusammenhang,
welcher experimentell tiberpriift wird. Die Tabelle 6.1 und die Abbildung 6.1 stellen die
Ergebnisse der Messung dar.

Die Berechnung der Pulsparameter orientiert sich an dem in [ABB*18] vorgestellten
Schema. Im Unterschied zu dem darin vorgestellten Schema werden in dieser Arbeit je-

doch 2 gegentiberliegende Elektronenflugzeitspektrometer zur Messung der Photoelek-
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Spaltoffnung in mm | Tpgiper I f5 | Cpgitter iN %;V
0,5 41 +18 9.6 +7
1 85+ 37 —53 + 39
1,5 87 + 38 —128 £95
2 154 + 68 441 + 326
2,5 176 + 77 262 + 194
3 169 + 74 —274+20
3,5 144 + 63 154 + 114
4 263+ 116 | —227 +168

Tabelle 6.1: Ermittelte Werte der Pulsdauern und des Chirps in Abhdngigkeit der Spalt-
offnung vor dem Gitter.

tronenspektren verwendet. Dadurch ergeben sich kleine Korrekturen in der Berechnung.
Im ersten Schritt wird aus der Breite des gemessenen Spektrums oess,+ fiir jedes Spek-
trometer &= die Gouyphase nach:

_ 2 2 2
Oreal, = = \/UMess,i 5% * TGouy (61)

entfaltet um die reale Breite 0,,, + des Spektrums zu erhalten. Dabei ist s+ die jeweils
bestimmte Streakgeschwindigkeit der Streakrichtung und 75, der in Abschnitt (5.2) be-
stimmte Wert des Einflusses der Gouyphase.

Im zweiten Schritt wird aus der so bestimmten Breite des Spektrums die Breite des

Spektrums in Abwesenheit des THz-Feldes 0y + nach:

— 2 2
OEntfalt,t = \/ Opeat,+ — 90+ (6.2)

entfaltet und man erhélt die direkt in die Berechnung der Pulsdauer eingehende Breite
OEntfalt,+- Dieser Schritt stellt eine leichte Abweichung zu [ABB18] dar, da fiir diese Ar-
beit mit der Moglichkeit zweier verschiedener Spektrenbreiten oy + durch die Nutzung
von 2 Spektrometern gerechnet wird. Im letzten Schritt wird die Pulsdauer des XUV-

Pulses Txyy mit:

2 2
\/UEntfult,+ *S—+ Oppsfans,— * S+

B — 6.3
xuv (54 +5_)*sy xs_ (63)
und der entsprechende Frequenzchirp ¢ mit:
2 2 2 2
. UEntfalt,+ *5_ — O'Entfalt,f * 83 (6 4)

C dwsyks_ ok (Sp+5_) * Tayy

berechnet.

Die Auswertung der Daten auf Einzelschussbasis ergibt keine physikalisch sinnvollen
Werte. Ursache hierfiir ist die mangelnde Anzahl detektierter Elektronen von etwa 10 bis
20 Elektronen pro Schuss. Insbesondere im Fall der Uberlagerung von THz und XUV-

Strahl sinkt diese Zahl weiter auf unter 10. Dadurch ist keine sinnvolle Messung der
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Abbildung 6.1: Darstellung der aus der Messung ermittelten und mit RAY simulierten
Werte der Pulsdauern in Abhédngigkeit der Spaltdffnung vor dem Git-
ter. Die Messung erfolgte fiir die 25. Harmonischenordnung in Neon. Die
Werte weisen deutliche Abweichungen auf.

Breite des Photoelektronenspektrums moglich und eine Berechnung der Pulsdauer liefert
imagindre Werte.

Aus diesem Grund wurde die Auswertung mit Hilfe gemittelter Spektren durchge-
fihrt. Hierfiir wurde vor der Durchfiihrung der oben angegebenen Berechnung das ge-
messene Spektrum oyss aus einer Entfaltung des tatsdchlich gemessenen Spektrums
OMess, itter,+ Mit dem Einfluss des Jitters 7j;xr aus dem Kapitel 5.2 ermittelt durch:

_ 2 2 2
OMess,+ = \/O-Mess,]itter,:t 53 * T]itter (6‘5)

Ein Vergleich der simulierten und experimentell bestimmten Werte weist deutliche Ab-
weichungen auf. Ursache hierfiir konnen Inhomogenitiaten im XUV-Strahlprofil und Ab-
weichungen im Jitter zwischen XUV- und THz-Strahl sein. Zudem ist die Datenbasis mit
100 Schiissen sehr gering. Durch die Auswertung der gemittelten Spektren wichst der
Fehler der Bestimmung der Pulsdauer und des Chirps deutlich an. Fiir die Pulsdauer

wurde eine Unsicherheit von 44% und fiir den Chirp ein Wert von 74% bestimmt.

Pulsdauern der erzeugten Harmonischen

Ein Vorteil des hier vorgestellten experimentellen Aufbaus ist die spektrale Variabilitat
der Harmonischenstrahlung in der Wechselwirkungszone des Experimentes. Um diese
zu demonstrieren, wurden Streakingspuren fiir alle erzeugten Harmonischen aufgenom-
men. Ziel dieser Messreihe ist eine Untersuchung der Abhidngigkeit der Pulsdauer von

der Harmonischenordnung. Es konnten Streakingspuren von der 15. Harmonischenord-
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Abbildung 6.2: Darstellung des Spektrogramms der Photoelektronen von Argon, aufge-
nommen mit der 15. Harmonischenordnung.

nung bei 53 nm, wie in Abbildung 6.2 dargestellt, bis zur 42. Harmonischenordnung bei
19 nm, wie in Abbildung 6.3 dargestellt, aufgenommen werden.

Die 15. Harmonische stellt die untere Grenze der Harmonischenordnungen dar, wel-
che in der verwendeten Konfiguration durch den Monochromator propagieren konnen.
Grund hierfiir ist, dass das Gitter, welches zur Selektion der Harmonischenordnungen in
der Wechselwirkungszone um die Strahlachse gekippt wird, sich am Anschlag der Dre-
hung befindet. Durch eine Anderung der Halterung des Gitters konnte dieser Bereich
erweitert werden. Jedoch wird der Abstand zwischen den Harmonischenordnung mit
fallender Ordnungszahl grofier, so dass fiir niedrigere Ordnungen groflere Drehungen
benotigt werden.

Die 42. Harmonischenordnung ist die hochste Ordnung, fiir welche in der vorliegen-
den Arbeit Elektronenspektren aufgenommen wurden. Deutlich erkennbar ist die dra-
stische Abnahme des Signals. Durch die Verwendung einer anderen Diise im spédteren
Verlauf der Arbeit konnte die Signalstarke zwar deutlich erhoht werden, jedoch wur-
den keine Versuch unternommen, das in Abbildung 6.3 dargestellte Spektrogramm zu
reproduzieren. Neben der Signalstdrke limitiert der Abstand zu den benachbarten Har-
monischen an dieser Stelle den Versuchsaufbau, da hohere Ordnungen nédher beieinander
liegen und von der Rasierklingenkombination vor der Wechselwirkungszone nicht mehr
vollstandig voneinander getrennt werden kdnnen, ohne signifikant Beitrdge der benotig-
ten Harmonischenordnung zu blocken.

Auf Grund der im vorangegangenen Abschnitt dargestellten Fehler ergibt die Auswer-
tung dieser Messreihen keinen physikalischen Mehrwert. Gemaf [PVBT08] und [ALES™ 16]
werden Abweichungen zwischen den Harmonischen im Bereich von wenigen Femtose-
kunden erwartet, welche bei der Ungenauigkeit der Messungen im Fehlerbalken unter-
gehen. Auf eine Darstellung der Ergebnisse wird aus diesem Grund verzichtet.




6.2 Auger-Meitner Elektronen in lodmethan 99

35

40

45 |

Energie in eV

Zeitversatz in ps

Abbildung 6.3: Darstellung des Spektrogramms der Photoelektronen von Argon, auf-
genommen mit der 42. Harmonischenordnung. Im Gegensatz zu Abbil-
dung 6.2 wird hier das Signal des anderen Elektronenflugzeitspektrome-
ters dargestellt.

Uberlappscan

Zur Erzeugung der Harmonischen wurde ein Zwei-Farben-Erzeugungsschema genutzt.
Dieser Aufbau bietet die Moglichkeit die Erzeugendenpulse zeitlich zueinander zu ver-
schieben. Im Fall gerader Harmonischer werden diese Harmonischenordnungen nur fiir
einen Uberlapp von Fundamental - und zweitem Harmonischenpuls erzeugt. Dies bietet
die Moglichkeit die Erzeugendenpulse derart zeitlich zu iiberlagern, das nur ein geringer
Uberlapp besteht. Die geraden Harmonischen konnen dementsprechend nur in einem
sehr kleinen Zeitfenster erzeugt werden. Die Erwartung ist, dass sich dies direkt auf die
Pulsdauer der erzeugten Harmonischen tibertragt. Eine Messreihe zur Bestatigung dieser
Annahme lieferte keine Erkenntnisse, da im Bereich des geringen Uberlapps das Signal
der Harmonischen derart schwach ist, das eine Bestimmung der Pulsdauer fehlschlagt.

6.2 Auger-Meitner Elektronen in lodmethan

Zur Demonstration der Leistungsfahigkeit des experimentellen Aufbaus fiir zeitaufgelo-
ste spektroskopische Messungen an Molekiilen wurde ein Auger-Meitner Ubergang in
Iodmethan ausgewdhlt und vermessen.

Im Unterschied zu den zeitaufgelosten Messungen zur Bestimmung der Pulseigen-
schaften der ionisierenden Strahlung wird eine Methode &hnlich zur in [WWB*19] vor-
gestellten Messung angewendet. Ebenso wie in dieser Verdffentlichung vorgestellt wird
der Zeitversatz zwischen den spektralen Linien der Photoelektronen und der Auger-
Meitner Elektronen gemessen. Da es sich bei der vorliegenden THz Quelle jedoch um
eine Einzelzyklusquelle handelt, wird der Zeitversatz durch die Bestimmung des Null-
durchgangs des Vektorpotentials bestimmt. Dieser Nulldurchgang ist fiir Photoelektro-
nen und Auger-Meitner Elektronen verschieden. Im Anschluss muss die so bestimmte

Zeitkonstante auf Grund der Lebensdauer des Auger-Meitner Uberganges und der Puls-
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dauer korrigiert werden.

Mit Hilfe des Monochromators wurden fiir verschiedene Harmonischenordnungen
Spektren in Abwesenheit des THz-Feldes von Iodmethan aufgenommen. Diese sind in
Abbildung 6.4 und Abbildung 6.5 dargestellt. Die in Abbildung 2.4 aufgefiihrten Uber-
gange sind deutlich erkennbar. Insbesondere die niederenergetischsten Ionisationsiiber-
ginge (2¢)7!, (3a;) "' und (1e) ! werden gut dargestellt. Der Ubergang (241) ! hingegen
ist fiir Abbildung 6.4 (a) und Abbildung 6.5 (c) schwer vom Rauschen zu unterschei-
den. Auf Grund von Schwankungen im Trigger ergeben sich zwischen den Spektren fiir
die verschiedenen Photoenergien teilweise kleine Verschiebungen. Das Hintergrundsi-
gnal der langsamen Elektronen kann auf Elektronen aus shake-off Ubergéngen zuriick-
gefiihrt werden. Des Weiteren ist erkennbar, dass fiir Abbildung 6.4 (a) keine Auger-
Meitner Elektronen aus dem ¢* Ubergang erkennbar sind, da die Anregungsenergie den
Zustand ¢* nicht bevélkern kann. Die Oszillatorstérke dieses Uberganges ist in Abbil-
dung 6.6 dargestellt. Fiir Abbildung 6.4 (b) und (c) werden liefern sie hingegen einen
Signalbeitrag knapp unter 20 eV. Fiir Abbildung 6.4 (d) sind sie wiederum nicht erkenn-
bar, da die Anregung bei 53,9 eV nicht resonant erfolgt. Fiir Photonenenergien ab 55, 4
eV in Abbildung 6.5(a) bildet sich ein weiterer Auger-Meitner Beitrag bei etwa 25 eV

Im nédchsten Schritt wurde die Messung der Spektren in Anwesenheit des THz-Feldes
wiederholt. Dabei wurde der Zeitversatz zwischen dem XUV und THz-Puls derart ge-
wihlt, dass sich die Messung in der Umgebung des Nulldurchganges des Vektorpoten-
tials befindet. Fiir die so erhaltenen Spektren wurde jeweils die Lage der Photolinie und
der Auger-Meitner Linie bestimmt. Fiir die jeweilige Elektronenlinie kann eine lineare
Funktion an die Messwerte angepasst werden. Der Schnittpunkt dieser so bestimmten
Gerade mit dem jeweiligen Energiewert fiir das Spektrum in Abwesenheit des THz-
Feldes gibt die Lage des Nulldurchgangs des Vektorpotentials an. Abbildung 6.7 stellt
diesen Sachverhalt exemplarisch fiir ein Elektronenflugzeitspektrometer graphisch dar.
Wie zu erwarten unterscheidet sich dieser Zeitpunkt fiir die Photolinien nur im Rahmen
der Messungenauigkeit, wiahrend der Zeitpunkt fiir die Auger-Meitner Linie deutlich da-
von abweicht. Die Lage des Zeitnullpunktes wird aus Mittelung der drei Schnittpunkte
erstellt, da die Photoelektronen im Rahmen der Messgenauigkeit instantan erzeugt wer-
den. Die Differenz dieses Zeitpunktes zum Zeitpunkt des Nulldurchgangs der Auger-
Meitner Linie gibt die gemessene Zeitdifferenz an. Die Ergebnisse sind in Tabelle 6.2 dar-
gestellt. Fiir die Photoelektronenlinien ergibt sich ein Mittelwert von (252 4 53) fs fiir
TOF 1 und von (150 £ 33) fs fiir TOF 2. Die Differenz zwischen diesem Mittelwert und
dem Wert des Auger-Meitner Uberganges betragt damit (38 & 128) fs und (33 £ 133) fs.
Der Mittelwert fiir beide Detektoren betrdgt damit (35 £ 131) fs.

Aus dieser so bestimmten Zeitdifferenz von (38 & 128) fs wird mit Hilfe von Iager— Meitner (t) =

exp [1 ( - t>] * [1 - erf<\/1§(7(t - ‘f))] aus [WWB™19] die Lebensdauer bestimmt,

272
wobei I die Intensitit, T die Lebensdauer des Auger-Meitner Ubergangs, o die rms Puls-

dauer des anregenden XUV-Pulses und ¢ die Zeit bezeichnet. Die Lage des Maximums
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Abbildung 6.4: Darstellung der Elektronenspektren von Iodmethan fiir verschiedene
Photonenanregungsenergien. Fiir die Spektren in (a) und (d) sind keine
Auger-Meitner Elektronen im Spektrum erkennbar. Fiir (b) findet sich ein
Signalbeitrag bei 17 bis 20 eV, fiir (c) von 19 bis 21 eV

Ubergang toin fs TOF 1 | tgin fs TOF 2
(2¢)71 259 + 57 144 £ 28
(3a;) 7t 250 + 52 152 + 38
(le) ! 248 +51 154 £ 34
Auger-Meitner 21574 183 4= 100

Tabelle 6.2: Ergebnisse der aus 6.7 bestimmten Zeitpunkte.
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Abbildung 6.5: Darstellung der Elektronenspektren von lodmethan fiir verschiedene
Photonenanregungsenergien. Bei den hier dargestellten Spektren bildet
sich ein weiterer Auger-Meitner Prozess bei Elektronenenergien von et-
wa 25 eV heraus.
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Darstellung der Messwerte und angepassten Kurven zur Bestimmung
des Zeitversatzes zwischen Photoelektronen und Auger-Meitner Elektro-
nen. Die Kreuze stellen die bestimmten Energiewerte, die horizontalen
Linien die Energien in Abwesenheit des THz-Feldes und die ansteigen-
den Linien die an die Messwerte angepassten Kurven fiir die Ubergénge
(2e)~! (rot), (3a1)~! (blau), (1e) ! (griin) und die Auger-Meitner Uber-

gange (braun) dar.
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der Verteilung Iayger— Meitner (t) entspricht dem Zeitversatz zwischen Auger-Meitner Elek-
tronen und Photoelektronen. Bei eine Nutzung der gemessenen Pulsdauer von 85 fs er-
gibt sich eine Auger-Meitner-Lebensdauer von 67 fs. Eine Nutzung der simulierten Puls-
dauer fiihrt zu einer Lebensdauer von 330 fs. Ein Vergleich mit den in [DGR"16] und
[BGAR18] angegebenen Zeitkonstanten von unter 40 fs zeigt insbesondere fiir den Wert
der simulierten Pulsdauer extreme Abweichungen und ist ein Indiz fiir die Validitdt der
gemessenen Pulsdauer. Auf Grund der Messungenauigkeiten durch die verschiedenen
Effekte ist der Fehlerbalken jedoch fast 4 Mal so grofs wie das Ergebnis, so dass die Ab-
weichung vom Literaturwert nicht beurteilt werden kann. Stattdessen ist festzustellen,
dass mit diesen Abweichungen keine Aussage tiber die Lebensdauer getroffen werden

kann.
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Im Zuge der Arbeit wurde der Aufbau eines zeitauflosenden Spektrometers fiir Molekiil-
und Edelgase im extrem ultravioletten Spektralbereich demonstriert. Dabei wurde eine
Quelle ionisierender Strahlung durch die Erzeugung hoherer Harmonischer eines Ultra-
kurzpulslasers erfolgreich entwickelt, aufgebaut und charakterisiert. Die Quelle liefert
dabei ausreichend Photonen, um in kurzer Zeit Spektren mit gutem Signal- zu Rausch-
verhéltnis detektieren zu konnen. Zur Demonstration wurden Spektren von Edelgasen
im Bereich von 23 eV bis 65 eV gezeigt. Durch die Nutzung des Zwei-Farben Erzeu-
gungsschemas bei der Erzeugung der Harmonischenstrahlung steht die doppelte Anzahl
von Harmonischenordnungen im Vergleich zur Erzeugung mit einer treibenden Laser-
frequenz zur Verfiigung, was die Anzahl potentiell untersuchbarer Elektronentiiberginge
verdoppelt. Durch eine Variation des Spektrums des Ultrakurzpulslasers ist es moglich,
die Energie der Harmonischenordnungen fiir einen speziellen Ubergang zu optimieren.

Des Weiteren wurde ein Einzelgittermonochromator zur spektralen Trennung der er-
zeugten Harmonischen erfolgreich entwickelt, aufgebaut und charakterisiert. Die Fokus-
grofie der XUV Strahlung in der Wechselwirkungszone ist dabei in dem Bereich, welcher
durch die Simulation vorher gesagt wurde. Die Trennung der einzelnen Harmonischen
funktioniert sehr gut und ist bis zu einer Harmonischenordnung von 42 bei 65 ¢V ohne
Probleme moglich. Die Transmission dieses Monochromators ist auf Grund der geringen
Anzahl optischer Elemente im Vergleich zu anderen Monochromatoren aufiergew6hn-
lich hoch. Ebenso ist der spektrale Arbeitsbereich des Monochromators aufiergewohnlich
grof.

Die erwartete Zeitauflosung des Systems, so wie sie an Hand von analytischen Rech-
nungen und Simulationen gezeigt wurde, konnte experimentell nicht bestétigt werden.
Der kiirzeste gemessene Puls hatte ein Dauer von 41 fs. Die Ursache fiir die schlechtere
Zeitauflosung im Vergleich zur Simulation ist im Detail unklar. Es wurden Messungen
prasentiert, welche ein unerwartetes Verhalten der Spektrogramme des THz-Streaking
dokumentieren. Dieses Verhalten fiihrt zu einer Verbreiterung der Spektren und es er-
geben sich in der Auswertung langere Pulsdauern als erwartet. Die Ursache dieses Ver-
haltens ist im THz-Feld zu suchen. Auf Grund dieses Verhaltens ist die Vermessung des
Auger-Meitner Elektroneniiberganges in lodmethan nicht erfolgreich verlaufen. Die mit
dem vorliegenden System bestimmte Lebensdauer des Uberganges deckt sich nicht mit
Literaturwerten und weifst inakzeptable Fehler auf. Nichts desto trotz ist eine Untersu-
chung moglich gewesen.

Das hier vorgestellte System zur zeitaufgelosten Untersuchung von Molekiiliibergan-
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gen ist ein interessanter Ansatz fiir ein effizientes, zeitauflosendes Spektrometer in einem
weiten Wellenldngenbereich, bedarf jedoch weiterer Verbesserungen um sein Potential
der Zeitauflosung ausspielen zu konnen.

Um die sehr gute Effizienz des Systems beweisen zu konnen, ist eine Messung der
Transmission des Monochromators notig. Moglich ist hier eine Messung des Photonen-
flusses der einzelnen Harmonischen vor und hinter dem Monochromator. Denkbar ist
hier die Messung der Gesamtenergie der Harmonischenstrahlung vor dem Monochro-
mator mit Hilfe einer kalibrierten EUV Diode und ein Abgleich des Spektrums zur Be-
stimmung der Energie einer einzelnen Harmonischen. Die Messung der Energie hinter
dem Monochromator kann wie in dieser Arbeit gezeigt erfolgen. Das Gitter konnte auf
einem Lineartisch gehaltert werden, um einen Austausch gegen Gitter mit hoherer und
geringerer Liniendichte zu ermdglichen und so den Spektralbereich des Spektrometers
noch zu vergrofiern. Somit wiirde der Spektralbereich nur noch von den Beschichtungen
der Toroidspiegel und der Effizienz der Harmonischenquelle abhéngen.

Fiir den THz Strahl ist die Nutzung eines Spiegels zur Fokussierung der Strahlung
sinnvoll, um mogliche negative, chromatische Effekte durch die genutzte Linse auszu-
schlieffen und die Transmission des THz Transportes zu erhohen. Ebenso ist eine besse-
re Charakterisierung des THz Fokus wiinschenswert, beispielsweise durch die Nutzung
einer THz Kamera (Pyrocam) und der Vermessung der Rayleighldnge {iber eine grofse
Anzahl von Knife-Edge Messungen. Fiir die Bereitstellung der Proben in der Wechsel-
wirkungszone bietet sich die Entwicklung einer Diise mit stark gerichtetem Gasstrahl an
um auch in einem Abstand von einem oder wenigen Millimetern eine hohe Gasdichte
tiir ein gutes Signal- zu Rauschverhiltnis gewédhrleisten zu konnen. Gleichzeitig verhin-
dert dies die gemessenen Einfliisse der Diise auf die Spektrogramme. Des Weiteren ist es
notwendig, den zeitlichen Uberlapp zwischen THz- und XUV Strahlung zu stabilisieren.
Eine Moglichkeit ist es, die Halterungen der Optiken vibrationsfrei zu gestalten. Dies
kann tiber massive Grundgeriiste und die Nutzung von stabileren Optikhalterungen er-
folgen. Eine weitere Moglichkeit ist der Strahltransport oder die Verlagerung des gesam-
ten THz-Aufbaus ins Vakuum. Dies wiirde negative Effekte durch Luftverwirbelungen
ausschliefien. Zudem ist ein besseres Strahliiberwachungssystem im THz-Strahlzweig
wiinschenswert, um Abweichungen von der Ideallage dokumentieren zu kénnen.

Eine Weiterentwicklung des hier vorgestellten Konzeptes konnte durch den Austausch
der Elektronenflugzeitspektrometer durch andere Detektormodelle erfolgen. Eine Kom-
bination mit ,Velocity Map Imaging” Detektoren, wie sie kiirzlich in der Arbeitsgruppe
durch Martin Ranke erfolgreich demonstriert wurden [Ran19], oder die Nutzung eines
Reaktionsmikroskops [DM]*00] ist dabei méglich.

Nach den vorgeschlagenen Optimierungen ist es moglich, die Messungen an Iodme-
than zu wiederholen und verlassliche Werte fiir den Auger-Meitner Prozess zu erlangen.
Des Weiteren sind Messungen von interatomaren- oder molekularen Coulumbzerfillen,

beispielsweise in Neon-Krypton Dimeren [Kar19], moglich [TWW13]. Diese Art von
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Zerféllen stellen ein aktuelles, interessantes Forschungsgebiet dar, da sie fiir das Ver-
stindnis der Energiedissipation in einer chemischen Umgebung wie Wasser [RHS"18]

von zentraler Bedeutung sind.
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4.15 Schematische Darstellung des Aufbaus zur Erzeugung von THz-Strahlung.
Der einfallende Fundamentalstrahl wird durch zwei Zylinderlinsen ellip-
tisch kollimiert und iiber ein Gitter und einen Achromaten in den Lithiumniobat-
Kristall abgebildet. Zwischen dem Zylinderlinsenteleskop und dem Gitter
befindet sich ein Verschiebetisch, welcher die Anpassung der Strahlweg-
lange ermdglicht. Dies ermdglicht im spéteren Experiment die Einstellung
des zeitlichen Uberlapps zwischen THz- und XUV-Strahl. . . . . . ... .. 61
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durch ein TPX-Fenster in der Seite der Vakuumkammer eingekoppelt und
durch den Kupferspiegel mit dem Harmonischenstrahl kollinear tiberla-
gert. Der THz-Strahl wird durch die TPX-Linse in die Wechselwirkungs-
zone fokussiert. In die Wechselwirkungszone wird das zu untersuchende
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lung. Der Bereich um die Photodiode ist damit hintergrundfrei. . . . . . . 63
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