
Zeitliche Verteilung von

Auger-Elektronen-Wellenpaketen aus

der Photoionisation von Atomen

Dissertation zur Erlangung des Doktorgrades

an der Fakultät für Mathematik,

Informatik und Naturwissenschaften

Fachbereich Physik

der Universität Hamburg

Vorgelegt von

Roman Brannath

Hamburg

2016



Gutachter der Dissertation Prof. Dr. Markus Drescher
Junior Prof. Dr. Ulrike Frühling
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Zusammenfassung

Das Ziel der vorliegenden Arbeit ist die zeitlich aufgelöste Untersuchung der

Wellenpakete bestimmter Auger-Elektronen. Daraus lässt sich direkt auf die

Zerfallskonstanten der Löcher in der inneren Atomschale schließen, denn deren

Besetzung geht unmittelbar der Emission eines Auger-Elektrons voraus. Als

Messapparatur wurde eine laserbasierte THz-Streak-Kamera aufgebaut. Dies

beinhaltete den Umbau einer bestehenden Hohe-Harmonischenquelle und dem

Einrichten einer THz-Quelle, die auf dem Prinzip optischer Gleichrichtung ba-

siert. Zusätzlich wurde ein Atomstrahlofen entwickelt mit dem Feststoffe kon-

trolliert verdampft werden können, um Experimente in der Gasphase durch-

zuführen. Dabei wurden durch die Heizprozesse auftretende elektromagnetische

Felder minimiert, so dass emittierte Elektronen nicht beeinflusst werden.

Mit der THz-Streak-Kamera wurden schließlich die LMM Auger-Elektronen

aus atomarem Magnesium zeitaufgelöst vermessen. Dabei konnte eine Abwei-

chung von der erwarteten exponentiellen Zerfallscharakteristik festgestellt und

erklärt werden.

Abstract

The aim of this thesis is the time-resolved study of wave packets of certain

Auger electrons. From this the decay constants of the core-holes in the atom can

be concluded directly because their occupation directly precedes the emission

of an Auger electron. A laser-based THz-streak-camera was constructed as a

measuring device. This involved the reconstruction of an existing high harmonic

source and the establishment of a THz source based on the principle of optical

rectification. In addition, an atomic beam oven has been developed with which

solid matters can be evaporated in a controlled manner in order to conduct

experiments in the gas phase. Electromagnetic fields occurring during heating

processes have been minimized so that emitted electrons are not affected.

With the THz-streak-camera temporally resolved measurements of the LMM

Auger electrons of atomic magnesium have been performed. A deviation from

the expected exponential decay characteristic could be observed and explained.
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Kapitel 1

Einleitung

Am Anfang des 19. Jahrhunderts entdeckten W. H. Wollaston und J. Fraunhofer un-

abhängig voneinander schwarze Linien im ansonsten kontinuierlichen Spektrum des Son-

nenlichtes [33]. Einige Jahrzehnte später identifizierten G. R. Kirchhoff und R. Bunsen

sie als Absorptionslinien bestimmter Elemente in der Sonnenatmosphäre. Sie erkannten,

dass Atome nur Licht bestimmter Wellenlänge absorbieren bzw. emittieren. Ein aner-

kanntes theoretisches Modell dieser Phänomene lieferte jedoch erst die Quantenmechanik

in den zwanziger Jahren des letzten Jahrhunderts. Mit der Schrödingergleichung lassen

sich die diskreten Energieniveaus von Atomen, die aus den elektronischen Zuständen

resultieren, erklären und berechnen [86]. Aus der Spektroskopie von Atomen und Mo-

lekülen konnten unzählige Erkenntnisse über die elektronischen Energiezustände und

Ionisationsenergien sowie Rotations- und Schwingungszustände gewonnen werden. Doch

die zeitliche Dynamik der zugrunde liegenden Prozesse läuft so schnell ab, dass sie lange

nicht direkt untersucht werden konnte. Die Dauer der Schwingungsperioden von Mo-

lekülen liegen zwischen 10 und einigen 100 Femtosekunden (fs) [108]. Eine tausendfach

kürzere Zeitspanne im Bereich von Attosekunden (as) liegt bei einer Photoionisation

zwischen der Absorption eines Photons und der folgenden Emission eines Elektrons [75].

Eine Attosekunde entspricht dem milliardsten Anteil einer Nanosekunde und als Zahl

ausgeschrieben 0,000 000 000 000 000 001 Sekunden. Um den zeitlichen Verlauf solcher

Prozesse zu messen werden Lichtblitze benötigt, die kürzer sind als der Prozess selber.

Anderenfalls können nur verschwommene Messungen durchgeführt werden, vergleichbar

mit der Fotografie eines schnellen Gegenstandes bei langer Belichtungszeit. Tatsächlich

können unter Verwendung von Modenkopplung seit den achtziger Jahren Laserpulse von

unter 20 fs erzeugt werden [35]. Doch eine weitere Schwierigkeit ist die unzureichende Ge-

schwindigkeit elektronischer Messgeräte für zeitaufgelöste Spektroskopie. Erst die Erfin-

dung eines neuen Messprinzips durch A. Zewail ermöglichte Messungen auf der Zeitskala

von Femtosekunden [108]. Bei einer sogenannten Pump-Probe-Messung wird zunächst

mit einem Laserpuls ein System angeregt und mit einem zweiten der momentane Zustand
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des Systems abgefragt. Durch eine sukzessive Änderung der relativen Ankunftszeiten des

ersten und des zweiten Laserpulses kann eine Reihe von Momentaufnahmen des Systems

aufgenommen werden, die dessen zeitlicher Entwicklung entsprechen.

Durch die Erfindung der CPA-Lasersysteme (Chirped-Pulse-Amplification) stehen seit

Mitte der achtziger Jahre nicht nur sehr kurze sondern gleichzeitig auch noch sehr ener-

giereiche Pulse zu Verfügung [95]. Wenn diese Laserpulse fokussiert werden, können

extrem hohe Intensitäten von über 1014 W/cm2 erreicht werden. Bei den entsprechen-

den elektrischen Feldstärken treten nichtlineare Phänomene auf, mit denen Laserpulse

mit Frequenzen im sichtbaren oder nah-infraroten Spektralbereich in unterschiedlichs-

te Frequenzen umgewandelt werden können. Mit der Technik der Hohe-Harmonischen-

Erzeugung können Laserpulse im extrem ultravioletten Spektralbereich (XUV, 10-120 nm)

generiert werden[68]. Auf diese Weise stehen Photonenenergien zur Verfügung mit denen

auch tiefer liegende Elektronenschalen angeregt werden können.

Die Hohe-Harmonische-Erzeugung ermöglicht es zudem die Dauer der XUV-Pulse auf die

Größenordnung von Attosekunden zu verkürzen. Für die zeitliche Charakterisierung so

kurzer Laserpulse wurde ein neues Messprinzip entwickelt, das Attosekunden-Streaking

[81, 48]. Es beruht darauf, dass mit einem XUV-Puls Photoelektronen erzeugt werden,

deren zeitliche Verteilung der des Pulses entspricht. In dem elektrischen Feld eines über-

lagerten nahinfraroten Laserpulses werden die Photoelektronen beschleunigt. Durch die

Zeitabhängigkeit der Feldstärke verändert sich auch die Beschleunigung zu verschiede-

nen Zeitpunkten. Auf diese Weise wird die zeitliche Form des XUV-Pulses erst in eine

Verteilung von Photoelektronen geprägt und dann auf eine messbare Verteilung kineti-

scher Energien projiziert. Diese Technik ist dafür geeignet die Dynamik elektronischer

Anregungen zu untersuchen, die unter Emission eines Elektrons relaxieren. So wurden

die Zeitkonstanten für einen Auger-Zerfall in Krypton direkt gemessen [65]. In einem an-

deren Experiment wurde die mittlere Dauer einer Photoionisation in Helium bestimmt

[75].

Dieses Konzept wurde für die Anwendung an einem Freie-Elektronen-Laser (FEL) ad-

aptiert [98]. Die Periodendauer des beschleunigenden elektrischen Feldes darf nicht viel

kürzer sein als die zu messende Pulsdauer. Um auf einer Femtosekunden Zeitskala zu

messen, die der Dauer von FEL-Pulsen entspricht, kann daher THz-Strahlung verwen-

det werden. Unter Verwendung einer Undulator-basierten THz-Quelle wurden die XUV-

Pulse des FELs FLASH mit einer THz-Streak-Kamera untersucht. Mit diesem Expe-

riment können so wie beim Attosekunden-Streaking Zerfallsprozesse angeregter Atom-

und Molekülzustände zeitaufgelöst gemessen werden, nur dass der Bereich der messba-

ren Zeitkonstanten zwischen 10 und einigen hundert Femtosekunden liegt und nicht im

Bereich von Attosekunden.

FELs sind sehr teure Forschungseinrichtungen, daher gibt es nur wenige Anlagen, bei

denen die Messzeiten für die einzelnen Anwender sehr limitiert sind. Gleichzeitig weisen
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sie von Puls zu Puls Fluktuationen im Spektrum, der Pulsenergie und der Zeitstruktur

auf. Eine Ausnahme bilden einige FELs der neueren Generation, bei denen Seeding-

Techniken verwendet werden. In der Regel sind Hohe Harmonischequellen den FELs in

den Punkten Verfügbarkeit und Stabilität im spektralen Bereich extrem ultravioletter

Strahlung überlegen. Als Alternative zu der Anwendung der THz-Streak-Kamera am

FEL wurde eine Version auf der Basis von Laborquellen für Hohe Harmonische und

THz-Strahlung entwickelt [89].

Genau dieses experimentelle Verfahren wurde gewählt, um im Rahmen der vorliegenden

Arbeit die zeitliche Dynamik von Auger-Elektronen-Wellenpaketen zu vermessen. Wenn

eine Ionisation einer inneren Schale eines Atoms stattfindet, hinterlässt das Photoelek-

tron eine Lücke an seiner ursprünglichen Position. Dieser angeregte Zustand zerfällt in-

dem ein Elektron aus einer höheren Schale die Lücke besetzt und durch die frei werdende

Energie entweder ein Photon ausgesendet wird oder aber ein weiteres schwächer gebunde-

nes Elektron emittiert wird. Dieses Elektron wird Auger-Elektron genannt. Eine empiri-

sche Erkenntnis ist, dass sich Zerfälle von angeregten Zuständen in Atomen exponentiell

verhalten. Der exponentielle Zerfall bestimmt die statistische zeitliche Verteilung in der

die Auger-Elektronen gemessen werden. Diese Verteilung entspricht der Wahrscheinlich-

keitsdichte des Wellenpakets, mit dem freie Teilchen quantenmechanisch beschrieben

werden. Durch die Energie-Zeit-Unschärfe kann aus einer Messung der spektralen Breite

von Auger-Elektronen auf die Ausdehnung ihrer zeitlichen Verteilung und damit auf die

Lebensdauer des entsprechenden Loches geschlossen werden. Bei Auger-Elektronen aus

atomarem Magnesium kommt dieses indirekte Messverfahren an seine Grenzen, denn die

Lebensdauer eines Loches ist zu groß (< 15 fs), so dass bisher aus technischen Gründen

niemand in der Lage war das entsprechend schmale Spektrum aufzulösen [16, 32]. Es ist

außerdem nicht möglich aus dem Spektrum eindeutige Rückschlüsse auf eine komplexere

zeitliche Dynamik eines Auger-Prozesses zu ziehen, die von der abfallenden Exponenti-

alfunktion abweicht. Aus diesem Grund wurde in der vorliegenden Arbeit genau dieser

Auger-Zerfall in atomarem Magnesium in einer zeitaufgelösten Messung untersucht. Da-

bei stellte sich heraus, dass die Wellenpakete der Auger-Elektronen tatsächlich keine rein

exponentielle Charakteristik aufweisen.

Um Magnesium in der Gasphase zu untersuchen muss es kontrolliert verdampft wer-

den. Zu diesem Zweck wurde ein spezieller Ofen entwickelt. Da er mit einer Hohe-

Harmonischenquelle verwendet wird, muss in der Interaktionszone des Experiments eine

sehr hohe Teilchendichte des Gases erreicht werden, denn Harmonischenquellen haben

typischerweise um mehrere Größenordnungen geringere Pulsenergien als zum Beispiel

FELs. Mit einer hohen Gasdichte kann stattdessen der Wirkungsquerschnitt in der In-

teraktionszone erhöht werden. Dies wird erreicht, indem sich die Öffnung des Ofens sehr

nahe am Fokus des XUV-Strahles befindet und ein gerichteter Teilchenstrahl erzeugt

wird. Für die Elektronenspektroskopie ist es dabei unverzichtbar, dass Störfelder beim
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Heizen des Ofens vermieden werden. Dieser Ofen bietet auch die Option außer Magne-

sium viele andere Feststoffe zu verdampfen.

Ein wesentlicher Anteil der Arbeit lag außerdem darin die THz-Streak-Kamera als Mess-

apparatur aufzubauen. Die wichtigsten Komponenten dafür sind jeweils eine Quelle für

Hohe Harmonische und für THz-Strahlung. Eine bestehende Harmonischenquelle wurde

umgebaut, damit sie mit einem Hohlfaserkompressor kompatibel ist. Der Kompressor

wurde zwischen dem Lasersystem und der Quelle eingerichtet und dient der Verkürzung

der Laserpulse, um die zeitliche Auflösung des Experiments zu verbessern. Für die Er-

zeugung von Pulsen im THz-Frequenzbereich wurde eine THz-Quelle aufgebaut, die

das Prinzip der optischen Gleichrichtung ausnutzt. Die nichtlinearen Prozesse in beiden

Quellen werden durch dieselben Laserpulse angeregt, die nach Verlassen des Lasersys-

tems erst mit einem Strahlteiler aufgeteilt und letztlich in der Streak-Kamera wieder

zusammengeführt werden.

Im folgenden Kapitel werden die spezielleren physikalischen Grundlagen erläutert, die

zum Verständnis dieser Arbeit notwendig sind. Das dritte Kapitel widmet sich der Be-

schreibung der experimentellen Aufbauten, insbesondere der THz-Quelle, der Hohe-

Harmonischenquelle und des Atomstrahlofens. Im vierten Kapitel werden charakteri-

sierende Messungen aller Komponenten des Experiments vorgestellt und ausgewertet.

Das fünfte Kapitel umfasst die Messergebnisse der spektralen und zeitaufgelösten Mes-

sungen an atomarem Magnesium, sowie deren Interpretation. Den Abschluss bildet ein

Abschnitt, der diese Arbeit zusammenfasst und einen Ausblick auf mögliche Experimente

gibt, die auf den vorliegenden Ergebnissen aufbauen.

4



Kapitel 2

Physikalische Grundlagen

2.1 Ionisation

2.1.1 Direkte Ionisation

Durch Photoionisation können Elektronen aus Atomen und Molekülen entfernt werden.

Dazu müssen sie Photonen mit Energien absorbieren, die mindestens so groß sind wie ihre

Bindungsenergie. Dies ist für Lichtwellenlängen im sichtbaren Spektrum meistens nicht

der Fall, denn erst Photonen im ultravioletten Bereich und noch geringerer Wellenlänge

besitzen die nötigen Energien. Liegen die Photonen jedoch in ultrakurzen Laserpulsen

vor, mit denen extrem hohe Leistungen erzielt werden können, dann ist es möglich Atome

auch mit Photonen aus dem sichtbaren Spektrum zu ionisieren. Dies kann auf zwei Arten

geschehen, und zwar zum einen durch Multiphotonionisation (MPI) und zum anderen

durch Tunnelionisation (TI). Die beiden Prozesse werden in Abbildung 2.1 skizziert. Bei

der MPI absorbiert das Hüllenelektron mehrere Photonen und akkumuliert so genug

Energie um sich vom Atom zu lösen. Im anderen Fall wird das bindende Atompotential

durch das starke externe Laserfeld deformiert, so dass ein gebundenes Elektron durch

die abgesenkte Potentialbarriere tunneln kann. Mit dem Keldysh-Parameter [53] kann

abgeschätzt werden, welche Art der Ionisation in einem System bei einer bestimmten

Strahlungsintensität dominiert. Dieser Parameter hängt von der Bindungsenergie Eb der

Elektronen im Atom und dem ponderomotorischen Potential Up ab. Letzteres ist ein Maß

für die mittlere kinetische Energie, welche die Elektronen im oszillierenden elektrischen

Feld des Lasers aufnehmen. Der Keldysh-Parameter γ wird folgendermaßen berechnet:

γ2 =
Eb
2Up

mit Up =

〈
1

2
mev

2(t)

〉
=

e2E2

4meω2
=

e2I

2 c ε0me ω2
. (2.1)

Wenn γ2 � 1, dann überwiegt Multiphotonenionisation und bei γ2 � 1 Tunnelionisati-

on. Die Wahrscheinlichkeit für die Ionisation durch Tunneln kann mit der ADK-Theorie

von M.V. Ammosov, N. B.Delone und V. P. Krainov [3] berechnet werden.
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Abbildung 2.1: Schemata der Ionisationsmodelle mit den zugehörigen In-
tensitätsbereichen im sichtbaren Spektralbreich und Keldysh-Parametern für
Multiphotonenionisation (I < 1014 W

cm2 , γ
2 � 1) und Tunnelionisation (I <

1015 W
cm2 , γ

2 � 1)

2.1.2 Auger-Effekt

Beim Auger-Effekt handelt es sich um eine bestimmte Form der Doppelionisation. Das

Grundprinzip kann in zwei getrennten Schritten erklärt werden. Als erstes wird ein Atom

einfach ionisiert. Im zweiten Schritt wird das entstandene Loch von einem Elektron einer

weiter außen liegenden Schale aufgefüllt. Die überschüssige Energie wird in der Folge ent-

weder durch die Emission eines Photons oder eines weiteren Elektrons (Auger-Elektron)

frei. Die Wahrscheinlichkeit für so einen strahlungslosen Übergang ist im Bereich unter

1 keV Bindungsenergie der anfänglichen Ionisation deutlich größer als für einen photo-

nischen Übergang [97]. In Abbildung 2.2a wird der normale Auger-Prozess dargestellt.

Häufig werden Auger-Prozesse durch Schalen der beteiligten Elektronen beschrieben,

z.B. KLM . Der erste Buchstabe steht für die K-Schale, in der bei der initialen Pho-

toionisation ein Loch erzeugt wird, der zweite für die L-Schale, aus der die Lücke gefüllt

wird und der dritte für die M -Schale, aus der das Auger-Elektron emittiert wird. Bezo-

gen auf die Elektronenkonfiguration im Grundzustand wird ein fehlendes Elektron, also

eine Lücke in der Schale, auch mit einer -1 im Exponenten gekennzeichnet, zum Beispiel

s−11 . Sie kann durch Photoionisation oder auch durch Stoßionisation mit Elektronen oder

anderen Teilchen erzeugt werden. Die kinetische Energie des Auger-Elektrons ergibt sich

aus der Differenz des einfach ionisierten und des zweifach ionisierten Zustandes. Sie ist

also unabhängig von der anregenden Photonenenergie bzw. dem Impuls der Teilchen.

Die spektrale Verteilung der Auger-Elektronen ist ein Lorentz-Profil mit der natürli-

chen Linienbreite entsprechend dem exponentiellen Charakter des zerfallenden Loch-

zustandes. Die typische Methode zur Bestimmung der Lebensdauer der Lochzustände

ist eine hochaufgelöste Messung der Energieverteilung der Auger-Elektronen. Über die

Zeit-Energie-Unschärferelation lässt sich auf folgendes reziprokes Verhältnis zwischen

den Lebensdauer τA und der spektralen Breite Γ schließen:

τA =
~
Γ

mit ~ ≈ 6, 58 · 10−16 eV s. (2.2)
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Abbildung 2.2: Schematische Darstellung des normalen Auger-Übergangs (a).
Schritt 1 in (b) skizziert eine Photoionisation mit gleichzeitigem Shake-up. Schritt 2
zeigt den möglicherweise folgenden Shake-up-Auger-Prozess.

Die Lebensdauern liegen im Bereich zwischen Attosekunden und einigen zehn Femtose-

kunden mit spektralen Breiten zwischen mehreren eV und meV [74]

Wenn ein Kernelektron emittiert wird, ändert sich das Coulomb-Potential für die Elek-

tronen in den außen liegenden Schalen plötzlich. Die Störung kann einen Shake-up-Über-

gang verursachen, bei dem ein Valenzelektron in ein höheres unbesetztes Orbital angeregt

wird. In dieser Beschreibung findet der Shake-up-Prozess gleichzeitig mit der Emission

des Photoelektrons statt [17]. Im Falle eines Shake-ups hat das freigesetzte Elektron

eine kinetische Energie, die um die Anregungsenergie des beteiligten Valenzelektrons

geringer ist. Neben dem Hauptpeak entstehen im Spektrum sogenannte Satelliten mit

Elektronen, die aus Atomen stammen in denen ein Shake-up stattfand. Wenn in genau

diesen angeregten Ionen ein Auger-Prozess stattfindet, erhalten die Auger-Elektronen

etwas mehr kinetische Energie (siehe Abb. 2.2 b). So entstehen durch Shake-up-Prozesse

auch Auger-Satelliten, also zusätzliche Linien im Auger-Spektrum.

Wenn ein Auger-Elektron mehr kinetische Energie hat als das zuvor emittierte Photo-

elektron, kann es zu einer Post-Collission Interaction (PCI) kommen. Bis zu dem Zeit-

punkt der Überholung schirmt das schnellere Auger-Elektron das Ionenpotential aus

Sicht des langsameren Photoelektrons ab. Danach folgt eine Abschirmung durch das

Photoelektron. Das Auger-Elektron wechselt von einem doppelt in ein einfach ionisier-

tes Coulomb-Potential. Dabei wird Energie vom Photoelektron auf das Auger-Elektron

übertragen, und zwar je mehr desto näher am Ion die PCI stattfindet. [8]. In der Ab-

bildung 2.3 ist dieser Effekt skizziert. Bei spektralen Messungen können Verschiebungen

und Verformungen der Auger-Linien durch PCI beobachtet werden, insbesondere wenn
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Abbildung 2.3: Skizze zur Veranschaulichung des Ener-
gieübertrages bei einer Post-Collision-Interaction. Verein-
facht betrachtet erfährt das Auger-Elektron, wenn es das
Photoelektron überholt, statt der Anziehung eines zweifach
nur noch die eines einfach geladenen Coulomb-Potentials.
Die Elektronen wechseln bezüglich des Ions die Positionen
und es wird abhängig von der Distanz zu diesem eine Ener-
gie ∆E vom Photoelektron auf das Auger-Elektron übert-
ragen.

sich Photonenenergie der Bindungsenergie des initialen Photoelektrons annähert.

2.2 Pulskompression in einer Hohlfaser

CPA-Lasersysteme können minimale Pulslängen von 20 fs generieren. Nisoli et al. zeigten

1996, dass mit der inzwischen etablierten Technik der Hohlfaserkompression die vorhan-

denen Femtosekundenpulse auf unter 10 fs verkürzt werden können [71]. Sie ist anderen

Methoden im Hinblick auf die übertragbare Leistung bei weitem überlegen [46, 57]. Mitt-

lerweile konnten im nahinfraroten Spektrum (NIR) Pulse erzeugt werden, die 5 fs und

kürzer sind [72] und dabei Energien bis zu 1 mJ innehaben [96].

Eine physikalische Notwendigkeit, die sich aus der Unschärferelation ableiten lässt, lau-

tet: Je kürzer ein Puls ist, desto größer ist auch seine spektrale Bandbreite. Wenn ein

Laserpuls verkürzt werden soll, muss also zunächst sein Spektrum verbreitert werden.

Zu diesem Zweck können Femtosekunden Pulse in eine hohle Glasfaser von 1 bis 3 m

Länge fokussiert werden, die mit einem Edelgas gefüllt ist. Durch die hohen Intensitäten

von über 1014 W
cm2 im Fokus entstehen durch nichtlineare Prozesse im Gas neue Fre-

quenzkomponenten. Die Hohlfaser dient als Wellenleiter für den fokussierten Strahl, so

dass die Interaktionstrecke zwischen den intensiven Pulsen und dem Edelgas verlängert

wird. Die Pulse sind dann spektral verbreitert, jedoch noch nicht zeitlich komprimiert.
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Dafür müssen zusätzlich mit speziellen gechirpten Spiegeln die Phasenbeziehungen der

Frequenzkomponenten optimiert werden.

Es ist eine Folge des optischen Kerr-Effektes, dass neue spektrale Komponenten entste-

hen können. Gleichzeitig ergeben sich aufgrund des Kerr-Effektes und möglicher Ionisati-

on des Füllgases jedoch auch mehrere parasitäre Prozesse, die ebenfalls in den folgenden

Abschnitten erläutert werden.

2.2.1 Optische Kerr-Effekt

In dielektrischen Medien führt das elektrische Feld des Lichtes zu einer Polarisation der

Elektronenhülle, denn durch die Propagation durch das Medium werden oszillierende

Dipole induziert. In der Wellengleichung für elektromagnetische Strahlung wird diese

Polarisation durch die Reihenentwicklung

P = ε0

(
χ(1) + χ(2)

·E + χ(3)
·E2 + . . .

)
·E, (2.3)

beschrieben. Dabei handelt sich bei E um das elektrische Feld, bei ε0um die Vakuumper-

mittivität und bei χ(i) um die verschiedenen Ordnungen der elektrischen Suszeptibilität.

Bei niedrigen Intensitäten verhält sich die Polarisation linear zum auftretenden elektri-

schen Feld und wird in ihrer Wirkung durch den linearen Brechungsindex beschrieben.

In ultrakurzen Laserpulsen treten jedoch so große elektrische Feldstärken auf, dass die

Elektronen nicht mehr linear reagieren. Die zweite Ordnung der Polarisation ist in Ga-

sen und Kristallen mit Inversionssymmetrie immer null. Dies gilt also nicht für Kristalle

mit mehreren optischen Achsen, auf die im Bezug auf die Erzeugung von THz-Strahlung

noch eingegangen wird (siehe Abschnitt 2.4). Die dritte Ordnung führt zu folgendem

zusätzlichen intensitätsabhängigen Term des Brechungsindexes eines Mediums

n(ω,E) =
√

1 + χ(1)(ω) + χ(3)E2 (2.4)

= n0

√
1 +

χ(3)E2

n20
(2.5)

≈ n0(ω) +
χ(3)

2n20
E2. (2.6)

Sei n2 =
√

µ0
ε0
χ(3)

2n2
0

dann ergibt sich

n(ω, I) = n0 + n2I (2.7)

Dieses nichtlineare Verhalten des Brechungsindexes heißt optischer Kerr-Effekt. Dabei

ist n2 der nichtlineare Brechungsindex und I die Intensität des Lasers.
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2.2.2 Selbstphasenmodulation

Der nichtlineare Effekt auf dem die spektrale Verbreiterung von ultrakurzen Pulsen in

der gasgefüllten Hohlfaser beruht, ist die Selbstphasenmodulation (SPM). Durch den

extrem schnellen Anstieg der Intensität eines ultrakurzen Pulses ergibt sich aufgrund

des Kerr-Effektes ein stark zeitabhängiger Brechungsindex

n(t) = n0 + n2I(t), (2.8)

Daraus folgt der Phasenterm

φ(z, t) =
ω

c
n(ω, I(t))z =

ω

c
(n0(ω) + n2I(t))z (2.9)

mit der Lichtgeschwindigkeit c und der Strecke z, die der Puls im Medium zurücklegt.

Der zusätzliche nichtlineare Term der Phase ist also

∆φ(z, t) =
ω

c
n2I(t)z. (2.10)

Es entstehen neue instantane Frequenzen, die sich wie folgt berechnen lassen

ωinst(z, t) = −∂∆φ(z, t)

∂t
= −ω

c
z n2

∂I(t)

∂t
. (2.11)

Bei Gauß-Pulsen führt die Proportionalität zur zeitlichen Ableitung der Intensität gerade

am Anfang und Ende des Pulses zu Entstehung neuer Frequenzen. Bei einem positiven

nichtlinearem Brechungsindex werden an der ansteigenden Flanke niedrigere und der

abfallenden höhere Frequenzen erzeugt. Das Spektrum des Pulses verbreitert sich, im

Idealfall symmetrisch. Gleichzeitig beeinflusst die SPM nicht die zeitliche Struktur des

Pulses. Folglich induziert der Prozess einen Up-Chirp.

2.2.3 Self-Steepening

Der optische Kerr-Effekt hat auch Auswirkungen auf die Einhüllende von ultrakurzen

Laserpulsen. Die Intensitätsabhängkeit des Brechungsindex führt zu Veränderungen der

Gruppengeschwindigkeit im zeitlichen Verlauf des Pulses. Je größer der Brechungsindex

desto niedriger wird die Gruppengeschwindigkeit, daher verringert sie diese unter Ein-

fluss des Kerr-Effektes in die Richtung eines Intensitätsmaximums. In einem Gauß-Puls

wirkt sich dies in einer Abflachung der ansteigenden und einer Aufsteilung der abfallen-

den Pulsflanke aus, weil die intensiven Pulsanteile sich etwas langsamer fortbewegen als

die weniger intensiven. Diese selbstinduzierte Aufsteilung heißt Self-Steepening. Sie hat

Folgen für die SPM, weil sie insbesondere von der Steigung an den Pulsflanken abhängt.

Die Asymmetrie der Einhüllenden führt zu einer Asymmetrie der neu entstehenden Fre-

quenzkomponenten, und zwar zu mehr blauen Anteilen.
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2.2.4 Selbstfokussierung

Das räumliche Pendant zur SPM ist die Selbstfokussierung (SF). Durch die räumliche

Intensitätsverteilung, zum Beispiel in einer TEM00-Mode, wirkt sich der Kerr-Effekt in

einem nach innen ansteigendem Brechungsindex aus. Das Medium selber fungiert dann

als fokussierende Linse. Dieser Effekt wird auch Kerr-Lensing genannt. Es kann eine

kritische Leistung

Pkrit = α
λ20
n0n2

(2.12)

für SF berechnet werden. Sie hängt von der zentralen Wellenlänge λ0 und vom nicht-

linearen Brechungsindex n2 ab. Der Ansatz dabei ist den Schwellwert zu finden, bei

dem sich die Strahldivergenz eines beugungsbegrenzten Strahles und die Selbstfokussie-

rung gerade aufheben. Beide Effekte verhalten sich invers proportional zur Fläche des

Strahlprofils, daher ergibt sich keine kritische Intensität für SF sondern eine kritische

Leistung. Durch Berechnung nach verschiedenen Ansätzen ergeben sich für den Koeffizi-

enten α für Wellenleiter Werte von ungefähr 0,15 [25, 31]. Der lineare Brechungsindex n0

ist bei Edelgasen ungefähr 1 und daher vernachlässigbar. Anderseits muss bei Gasen der

lineare Anstieg von n2 mit dem Druck beachtet werden [10]. Für Gase kann die Formel

2.12 also auch folgendermaßen dargestellt werden

Pkrit,gas = 0,15
λ20
n2p

, (2.13)

wobei p der Gasdruck in Einheiten von bar ist.

2.2.5 Ionisationseffekte

Bei der Propagation von Pulsen durch gasgefüllte hohle Wellenleiter können leicht Inten-

sitäten von über 1014 W
cm2 entstehen. Dabei werden durch Starkfeld-Ionisation Elektronen

freigesetzt, die sich wie ein freies Elektronengas verhalten. Es sorgt für eine Verringerung

des Brechungsindexes um [27]

np = −
ω2
p

2ω2
0

(2.14)

mit der mittleren Trägerfrequenz des Pulses ω0 und der Plasmafrequenz ωp, die folgen-

dermaßen berechnet wird:

ωp =

√
4πe2ne
me

. (2.15)

Dabei ist e die Elementarladung, me die Elektronenmasse und ne die Dichte der vom

Laserpuls produzierten freien Elektronen. Wenn ein intensiver Puls an einer Position im

Strahlweg vorbei zieht, nimmt die freie Elektronendichte monoton zu. Dieses zeitabhängi-

ge Verhalten weisen folglich auch die Plasmafrequenz und die Verringerung des Bre-

chungsindexes auf. Von der aufsteigenden zur absteigenden Flanke sehen die Pulse folg-
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lich einen sinkenden Brechungsindex. Abhängig von der Länge der Interaktionstrecke z

mit dem Medium erfahren die Pulse daher eine Phasenverschiebung

∆φp(t) =
ω0znp(t)

c
. (2.16)

Daraus folgt eine Verschiebung der instantanen Frequenzen um

∆ωinst = −∂∆φp(t)

∂t
= −ω0z

c

∂np(t)

∂t
(2.17)

Weil
∂np(t)
∂t � 0, ist folglich ∆ωinst � 0. Wenn Laserpulse in einem ionisierten Gas pro-

pagieren, kann es also zu einer Verschiebung des Spektrums in Richtung der größeren

Frequenzen bzw. kürzeren Wellenlängen kommen. Dieser Effekt wird ionisationinduzier-

te Blauverschiebung genannt [77].

Die intensitätsabhängige Verringerung des Brechungsindexes beeinflusst auch die Krümmung

der Wellenfronten. Sehr ähnlich wie bei der Selbstfokussierung wirkt ein nach außen ab-

fallendes gaußförmiges Strahlprofil wie eine Linse. In diesem Fall jedoch defokussierend.

2.2.6 Wellenleitung

Die klassischen Glasfaserkabel für die Nachrichtentechnik bestehen aus einem Kern und

einem Mantel, wobei der Brechungsindex des Kerns etwas größer ist als der des Mantels.

Auf diese Weise erfahren Lichtpulse auch bei leichten Biegungen der Faser Totalreflexion

an der Grenzfläche zwischen diesen beiden. Bei einer Hohlfaser ist dies nicht der Fall,

da sie quasi nur aus einem Mantel aus Quarzglas besteht und der innere Bereich mit

einem Gas gefüllt wird. Der Brechungsindex des Gases wird immer geringer sein als der

des Mantels, so dass Reflexionen an der Grenzfläche nur bei streifendem Einfall gewähr-

leistet sind. Dies bedeutet wiederum, dass die Faser ausgesprochen gerade und exakt im

Strahlweg des Lasers liegen muss.

Bei der Einkopplung in Hohlfasern mit einem linear polarisiertem Laser können sich

ausschließlich EH1m-Moden ausbilden. Marcatili und Schmeltzer [67] berechnen die In-

tensitätsprofile

I(r) = I0J
2
0 (u1m

r

a
) (2.18)

mit der nullten Ordnung der Bessel-Funktion J0, dem spezifischen Faktor der Moden

u1m (u11 = 2.405, u12 = 5.52, u13 = 8.652) und dem Innenradius der Faser a. In

Abbildung 2.4 sind die niedrigsten drei propagationsfähigen Moden dargestellt. In der

Faser sollte möglichst nur die EH11 Grundmode angeregt werden und keine Höheren, weil

die Grundmode zum einen am geringsten abgeschwächt wird und zum anderen, weil sie

im Fernfeld hinter der Faser sehr gut durch eine TEM00-Mode approximiert werden kann

[7]. Welche Moden entstehen, hängt im Wesentlichen vom Größenverhältnis zwischen
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Abbildung 2.4: Intensitätsprofile der EH11-, EH12- und EH13-Mode von
links nach rechts nach Formel 2.18

Strahltaille und Innendurchmesser der Faser ab. M. Nisoli et al. [73] berechneten die

Kopplungseffizienz η mit der folgenden Formel, unter der Annahme, dass der eingehende

Strahl ein Gauß-Profil aufweist:

η1m =

[
4
∫
J0
(
u1mr
a

)
exp

(
− r2

w2

)
dr
]2

[
w2
∫
J0
(
u1mr
a

)2
dr
]2 . (2.19)

Sie gibt das Verhältnis zwischen eingehender und in die jeweilige Mode gekoppelte Leis-

tung an, dabei ist a der Innenradius der Faser und w der Radius der Strahltaille. In

Abbildung 2.5 ist dies in Abhängigkeit von dem auf a normierten Strahlradius für die

niedrigsten drei Moden aufgetragen. Daraus wird ersichtlich, dass die beste Kopplung

in die Grundmode EH11 bei einem Strahltaillen-Innendurchmesser-Verhältnis von 0.65

liegt. Zwischen 0.5 und 0.8 wird jedoch noch über 90% der Leistung in dieser Mode

propagieren. Um den Einfluss von Dispersion und Kerr-Effekt bei der Propagation der

Abbildung 2.5: Kopplungseffizienz η der verschiedenen
Moden in Abhängigkeit von der auf den Innenradius der
Hohlfaser normierten Fokusgröße

kurzen Laserpulse in optischen Fasern zu beschreiben, muss die Wellengleichung mit
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den vorliegenden Randbedingungen gelöst werden. Es wird davon ausgegangen, dass nur

die Grundmode angeregt wird. Weiterhin wird die nichtlineare Polarisation im Medium

als Störung erster Ordnung der linearen Polarisation aufgefasst. Unter der zusätzlichen

Annahme, dass sich die Einhüllende bezüglich der Trägerfrequenz nur langsam ändert,

ergibt sich als eindimensionale Beschreibung die nichtlineare Schrödingergleichung [1].

Sie ist im Allgemeinen nicht analytisch lösbar. Dispersive und nichtlineare Effekte beein-

flussen den Puls gleichzeitig, daher kann das Verhalten eines Laserpulses in einer Hohlfa-

ser nur numerisch berechnet werden. Eine übliche Methode aus der Nachrichtentechnik

ist das Split-Step-Fourier-Verfahren (SSFM). Es basiert auf der Annahme, dass bei der

Propagation auf einer kleinen Strecke die dispersiven und nichtlinearen Effekte nähe-

rungsweise unabhängig voneinander wirken. Der Einfluss auf die Einhüllende des Pulses

wird daher schrittweise berechnet. Im einfachsten Fall reicht eine eindimensionale Berech-

nung auf der Propagationsachse. Sobald Ionisationseffekte nicht mehr vernachlässigbar

sind, muss die transversale Ausdehnung des Strahles in einer dreidimensionalen SSFM

berücksichtigt werden [36].

2.3 Hohe Harmonische

Die Erzeugung hoher Harmonischer ist ein Phänomen, das sich zu Nutze gemacht wird,

um Pulse im spektralen Bereich vom ultravioletten bis hin zum Röntgenlicht zu ge-

nerieren. Dabei werden ultrakurze Laserpulse meistens in ein Edelgas fokussiert, um

darin sehr starke elektrische Wechselfelder aufzubauen. Durch Ionisation und anschlie-

ßende Rekombination der Elektronen mit den Atomen werden Photonen freigesetzt. Das

Spektrum der Emission ist nicht beliebig, sondern es werden alle ungeraden Vielfachen

(Harmonischenordnungen) der Trägerfrequenz der Eingangspulse bis zu einer Cut-Off-

Energie erzeugt.

Die ersten experimentellen Nachweise gelangen am Ende der neunzehnhundert achtzi-

gerjahre J. Wildenauer [104] und M. Ferray [30]. Inzwischen konnte mit einem Puls der

Wellenlänge 3,8µm der Cut-Off bis zur 5000. Harmonischen (1,6 keV) erhöht [79] und

aus Harmonischenspektren Pulse von 67 as Dauer hergestellt werden [109].

Eine qualitative Erklärung für das Auftreten der Harmonischen und ihrer Eigenschaften

gibt das 3-Stufen-Modell von Paul Corkum [23], das im nächsten Abschnitt erläutert

wird. Es gibt darüber hinaus diverse quantenmechanische Beschreibungsansätze, zum

Beispiel von Lewenstein et al. [60]. Neben der atomaren Betrachtungsweise sind es ins-
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besondere makroskopische Einflüsse bei der Ausbreitung durch ein gasförmiges Medium,

durch welche die Harmonischenausbeute eingeschränkt wird. Auf diese Propagationsef-

fekte wird in Abschnitt 2.3.2 eingegangen.

2.3.1 3-Stufen-Modell

Im ersten Schritt (Abb.2.6/1) des 3-Stufen-Modells wird ein einzelnes Gasatom betrach-

tet, dessen Potential durch das elektrische Feld eines intensiven Lasers (1014 − 1015 W
cm2 )

deformiert wird, so dass Tunnelionisation stattfinden kann (siehe Abschnitt 2.1). Im

e-

Coulomb-
Potential

Laserfeld

1 3

2

Ion

Photon

Abbildung 2.6: Schematische Darstellung des 3-Stufen-Modells: 1) Tunnelionisa-
tion des Elektrons aufgrund der hohen lokalen Feldstärke, 2) Propagation des Elek-
trons/Wellenpaketes im Laserfeld und 3) Wechselwirkung des zurückkehrenden Elek-
trons mit dem Ion unter Emission eines harmonischen Photons

zweiten Schritt (Abb.2.6/2) kann die Trajektorie des Elektrons im Laserfeld mit Hilfe

der klassischen Mechanik betrachtet werden. Das Elektron nimmt kinetische Energie auf,

indem es erst vom Ion weg und dann wieder zurück beschleunigt wird, da es sich um ein

alternierendes Lichtfeld handelt. Die Rückkehr zum Atom ist für den Prozess notwendig

und im Fall von zirkular polarisiertem Licht nicht gegeben. Wieviel Energie das Elektron

im Laserfeld erhält hängt davon ab, zu welchem Zeitpunkt es aus dem Potential tunnelt.

Nach einer halben Laserperiode befindet sich das Elektron im dritten Schritt (Abb.2.6/3)

wieder im Einfluss des Atoms, rekombiniert mit diesem und emittiert ein Photon mit

der in der Zwischenzeit aufgenommenen Energie plus der Energie aus dem Ionisations-

potential IP. Anstatt zu Rekombinieren kann das Elektron jedoch auch das Atom durch

Elektronenstoß weiter ionisieren oder gestreut werden.

In Abbildung 4.4 ist ein Harmonischenspektrum schematisch dargestellt. Die Intensitäten

der Ordnungen nehmen anfangs exponentiell ab und erreichen dann ein lineares Plateau

bis zum Cut-Off. Die zur Cut-Off-Frequenz ωmax gehörende Photonenenergie Emax wur-

de ebenfalls von Paul Corkum [23] theoretisch bestimmt und später vielfach experimen-
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Abbildung 2.7: Schematische Darstellung eines Hohen Harmo-
nischenspektrums (Entnommen aus [50])

tell bestätigt [61]. Sie ergibt sich aus der Gleichung

Emax = ~ωmax = IP + 3, 17 Up, (2.20)

mit dem Ionisationspotential IP und dem in Formel 2.1 definierten ponderomotorischen

Potential Up. Die höchste erreichbare Harmonischenordnung ist also abhängig vom Io-

nisationspotential der Atome sowie von der Frequenz und Intensität der eingehenden

Laserpulse.

Anhand des 3-Stufen-Modells lässt sich außerdem die zeitliche Struktur der hohen Har-

monischen erklären. Die Tunnelionisation im ersten Schritt findet nur in einem schmalen

Bereich der Maxima des elektrischen Feldes der Fundamentalen statt. Dieser Bereich ist

typischerweise einige 100 as breit [66, 76]. Durch die anschließende Emission der XUV-

Photonen ensteht ein Zug aus Attosekunden-Pulsen dieser Breite mit jeweiligem Ab-

stand der halben Wellenlänge der Fundamentalen. Die Länge des Pulszuges hängt von

der Pulsdauer der Fundamentalen und der Menge an Feldspitzen mit ausreichender Am-

plitude ab. Die Fourier-Transformation eines Pulszuges mit den Abständen T
2 ergibt

einen Frequenzkamm mit den Abständen 2ω. Diese Schlussfolgerung zeigt, dass von der

Fundamentalen nur die ungeraden Harmonischen erzeugt werden können.

2.3.2 Propagationeffekte

Die Harmonischen-Erzeugung wird von einer Reihe von Effekten beeinflusst, die erst

hervortreten, wenn man statt nur eines Atoms ein Gasvolumen in einem propagierenden

Laserfeld betrachtet. Die Effizienz des Prozesses hängt stark von der Phasenanpassung
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des IR- mit dem XUV-Puls ab. Für die folgenden Ausführungen wurde insbesondere [12]

herangezogen. Hier werden vereinfachte Propagationsgleichungen für ein linear polari-

siertes elektromagnetisches Feld in einem isotropen dielektrischen Medium aufgestellt.

Unter Verwendung der Slowly-Varying-Envelope-Näherung (SVEA) und der paraxialen

Näherung ergeben sich folgende gekoppelte Gleichungen:

∆⊥E1(r, t) + 2ik1(r, t)
∂E1(r, t)

∂z
= 0 (2.21)

∆⊥Eq(r, t) + 2ikq(r, t)
∂Eq(r, t)

∂z
=
q2ω2

1

ε0c2
PNLq (r, t)exp[i(q k1 − kq)z]. (2.22)

Dabei sind E1(r, t) und Eq(r, t) die Einhüllenden des fundamentalen Feldes und der q-ten

Ordnung des Harmonischen Feldes mit den Wellenvektoren k1 und kq. Die Verringerung

der Fundamentalen kann aufgrund der geringen Konversionseffizienz vernachlässigt wer-

den. Die Harmonischen-Erzeugung ergibt sich im Term auf der rechten Seite von Formel

2.22 durch die nichtlineare Polarisation der q-ten Harmonischen

PNLq (r, t) = na(z, t) dq(r, t), (2.23)

mit der Atomdichte na(z, t) und der q-ten harmonischen Komponente dq(r, t) des ato-

maren Dipolmoments, inklusive der Beiträge aller aktiven Elektronen. In der Praxis sind

die Atomdichten so gering, dass von konstanten Gruppengeschwindigkeiten für Laser-

und Harmonischenpulse ausgegangen werden kann.

Absorption

Mit jeder Harmonischenordnung steigt auch die entsprechende Photonenenergie, so dass

für 800 nm Laserwellenlänge schon ab der 7ten Harmonischen über 10 eV erreicht werden.

Sobald die Photonenenergien das Ionisationspotential des Mediums übertrifft, kann die

emittierte Strahlung wieder absorbiert werden. Solange nur ein kleiner Teil des Mediums

ionisiert wird, limitiert die Absorption durch die neutralen Atome die Harmonischenaus-

beute. In Formel 2.22 steht dafür der imaginäre Anteil des Harmonischen-Wellenvektors,

der sich aus dem imaginären Brechungsindex ergibt. So folgt:

Im(kq) =
r0
q
λ1 f2 na =

na σq
2

, (2.24)

mit dem klassischen Elektronenradius r0, dem imaginären Anteil des atomaren Streu-

ungsfaktors f2, der Atomdichte na und dem Wirkungsquerschnitt für Photoionisation

σq. Daraus lässt sich eine Absorptionslänge Labs = 1
na σq

definieren, über die ein frei

propagierendes Feld um den Faktor e1/2 abgeschwächt wird.
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Phasenanpassung

Für eine effiziente Erzeugung von hohen Harmonischen ist es wichtig, dass die Phasenge-

schwindigkeit der IR- und der Harmonischenstrahlung gleich ist. Anderenfalls ändert sich

ihre relative Phase bei der Propagation durch das Medium. Die Folge ist eine destrukti-

ve Interferenz der Teilwellen, die an unterschiedlichen Positionen beim Durchlaufen des

Mediums entstehen. Die wichtigsten Effekte, welche die Phasengeschwindigkeiten und

damit die Phasenanpassung beeinflussen, werden folgend vorgestellt.

Bei der Beschleunigung der Elektronen im Laserfeld ergibt sich eine Dipolphase Φq, die

abhängig ist von der Zeit τ zwischen Ionisation und Rekombination. Als Näherung gilt

Φq ≈ −Up τ ≈ −α I1. Bei I1 handelt es sich um die Intensität der Fundamentalen. Die

Steigung α hängt hauptsächlich vom Zeitpunkt der Rekombination ab und nur schwach

von der Harmonischenordnung. Durch das transversale Intensitätsprofil das Lasers er-

gibt sich ein transversaler Gradient der Dipolphase ∇Φq.

Für die Harmonischen im Plateau-Bereich hat die Dipolphase noch eine besondere Kon-

sequenz. Die Elektronen können je nach Ionisationszeitpunkt eine lange oder eine kurze

Trajektorie beschreiten, die bei einer Rekombination zur Emission der gleichen Harmo-

nischen führt. Jedoch haben beide Trajektorien unterschiedliche Flugzeiten τ und damit

auch nicht die gleiche Dipolphase. Die Gesamtphase kann demnach nur für eine der bei-

den optimiert werden.

Eine geometrische Dispersion wirkt aufgrund des Phänomens der Gouy-Phase bei

der Fokussierung eines Gauß-Strahles. Bei der Propagation im Fokusbereich verschiebt

sich die Phase des Lasers auf der z-Achse um Φgeo = −arctan(z/zR) mit z als longi-

tudinaler Koordinate und zR als Rayleighlänge. Als Phasendifferenz ergibt sich dann

∆kgeo = ∇Φgeo. Wenn von einer im Vergleich zu Mediumlänge großen Rayleighlänge

ausgegangen wird, dann gilt näherungsweise ∆kgeo ≈ −q/z0 z mit dem Einheitsvektor z

und der Harmonischenordnung q [5].

Eine Änderung der Phase aufgrund von atomarer Dispersion ∆k wirkt sich wegen

der geringen Gasdichte na nur wenig aus. Der Einfluss auf den Wellenvektor der Fun-

damentalen ist δk1,atom = πα1 na/λ1 z, wobei α1 die statische Polarisierbarkeit ist. Für

den Harmonischen-Wellenvektor gilt δkq,atom = −r0 λ1 f1 na/q z, dabei steht f1 für den

Realteil des atomaren Streufaktors. Daraus ergibt sich als Differenz die Phasenänderung

durch atomare Dispersion zu

∆katom = q δk1,atom − δkq,atom ≈ na
(
π α1

q

λ1
+ r0 f1

λ1
q

)
z. (2.25)

Eine elektronische Dispersion entsteht durch das freie Elektronengas, das durch die

Ionisation des Mediums entsteht. In Abschnitt 2.2.5 wurden bereits Effekte diskutiert,

die durch die Brechungsindexänderung in einem freien Elektronengas einhergehen. Hier
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ist jedoch die folgende Differenz der Phase zwischen Fundamentaler und Harmonischer

wichtig:

∆kelec = r0 λ1 ne

(
−q +

1

q

)
z ≈ −r0 q λ1 ne z (2.26)

Für die Phasenanpassung kann jetzt die zusammengefasste Bedingung

kq = q k1 + ∆kgeo + ∆katom + ∆kelec +∇Φq (2.27)

aufgestellt werden. Die Harmonischenausbeute hängt davon ab wie gut sich diese Vek-

toren gegenseitig kompensieren. Die geometrischen und elektronischen Einflüsse stehen

den atomaren entgegen. Die Dipolphase ändert sich mit dem Abstand zur Strahlachse.

Die Phasenanpassung ist experimentell durch verschiedene Freiheitsgrade realisierbar.

Die Dichte des Gasmediums ändert die atomare und die elektronische Dispersion. Die

Laserintensität beeinflusst sowohl die elektronische Dispersion als auch die Dipolphase.

Die Fokussierung wiederum wirkt auf die Dipolphase und auf die geometrische Dispersi-

on. Außerdem bestimmt die Position des Fokus bezüglich des Mediums den Gradienten

der Dipolphase.

2.4 Erzeugung und Detektion von THz-Pulsen

Als THz-Strahlung werden elektromagnetische Wellen im Frequenzbereich zwischen 0,1

und 10 THz bezeichnet. Die folgenden Abschnitte befassen sich mit der Erzeugung von

kurzen THz-Pulsen durch optische Gleichrichtung (OR) und ihrer Detektion durch elektro-

optisches Abtasten (EOS) basierend auf dem linearen elektro-optischen Effekt (Pockels-

Effekt). Die OR und der Pockel-Effekt treten nur in Kristallen auf, die keine Inversi-

onssymmetrie aufweisen. Weiterhin müssen solche elektro-optischen Kristalle eine aus-

reichende Transparenz für THz- und IR-Frequenzen aufweisen.

Bei der Propagation intensiver Laserstrahlung durch geeignete Kristalle entsteht bei der

OR eine niederfrequente Polarisation. Wenn dieser Effekt von ultrakurzen Laserpulsen

mit großer Bandbreite ausgelöst wird, kommt es zu einer Differenzfrequenzmischung zwi-

schen unterschiedlichen spektralen Anteilen. Dies führt zu einer Emission von Pulsen im

THz Bereich.

Der Pockels-Effekt beschreibt die Änderung der Polarisation eines Kristalls bei einem von

außen angelegten elektrischen Feld. Daraus ergibt sich Doppelbrechung, also eine Ände-
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rung der Brechungsindizes des Kristalls. Für die Detektion der THz-Pulse werden diese

gleichzeitig mit ultrakurzen IR-Pulsen durch einen elektro-optischen Kristall transmit-

tiert. Das elektrische Feld der THz-Strahlung induziert dann durch den Pockels-Effekt

eine richtungsabhängige Phasenänderung des IR-Pulses. Beim EOS wird die resultie-

rende Änderung der Polarisation der IR-Pulse genutzt, um die Höhe des anliegenden

elektrischen Feldes zu bestimmen. Die Grundlagen zum EOS in den folgenden Abschnit-

ten orientieren sich an [59] und [11].

2.4.1 Optische Gleichrichtung

In Abschnitt 2.2.1 wurde bereits die Polarisation für isotrope Medien wie beispielsweise

atomare Gase eingeführt. Im allgemeinen Fall muss aber davon ausgegangen werden,

dass optische Medien anisotrop sind. Demnach muss ein elektrisches Feld nicht parallel

zu einer induzierten Polarisation ausgerichtet sein. Die Suszeptibilität ist im verallge-

meinerten Fall kein Skalar, sondern ein Tensor. Phänomene wie Summenfrequenz- und

Differenzfrequenzbildung, sowie optische Gleichrichtung und Pockels-Effekt ergeben sich

aus der zweiten Ordnung der Reihenentwicklung der Polarisation (siehe Formel2.3). Die

OR kann als Differenzfrequenzbildung betrachtet werden, bei der die Differenz der beiden

Frequenzen sehr klein ist [69]. Der Polarisationsterm zweiter Ordnung ist dann gegeben

durch [11]

P
(2)
i (0) =

∑
j,k

ε0χ
(2)
ijk(0, ω1,−ω2)Ej(ω1)Ek(ω2). (2.28)

Die Indizes i, j und k stehen für die kartesischen Komponenten des Feldes. χ
(2)
ijk ist das

Element zweiter Ordnung des nichtlinearen Suszeptibilitätstensors des Kristalls. In [11]

und [100] wird folgende kompakte Schreibweise vorgeschlagen:

dil =
1

2
χ
(2)
ijk, (2.29)

mit
l = 1 2 3 4 5 6

jk = 11 22 33 23, 32 31, 13 12, 21

Auf diese Weise kann der nichtlineare Suszeptibilitätstensor anstatt mit einem 3x3x3-

Tensor mit folgender 3x6-Matrix dargestellt werden:

dil =

d11 d12 d13 d14 d15 d16

d21 d22 d23 d24 d25 d26

d31 d32 d33 d34 d35 d36

 (2.30)

In Kristallsystemen, die Symmetrien aufweisen, können mehrere der 18 Einträge des

Tensors null oder gleich anderen Einträgen sein. Dies ist bei bewährten elektro-optischen

Kristallen der Fall. ZnTe hat nur drei nicht verschwindende Einträge, von denen nur

20



einer unabhängig ist: d14 = d25 = d36. Bei LiNbO3 sind es immer noch drei unabhängige

Einträge d15 = d24 = d31 = d32, d22 = −d16 = −d21 und d33. Um für THz-Erzeugung

geeignet zu sein muss ein Kristall mehrere Eigenschaften aufweisen:

1. Eine hohe Transparenz für THz- und IR-Strahlung

2. Ähnliche Brechungsindizes für THz- und IR-Strahlung

3. Eine hohe Zerstörschwelle, um möglichst großen Pumpintensitäten im nichtlinearen

Bereich zu widerstehen

4. Eine starke optische Gleichrichtung im Verhältnis zu konkurrierenden nichtlinearen

Prozessen

In [41] wird folgende Formel angegeben mit der sich die Effizienz der Differenzfre-

quenzmischung durch OR verschiedener elektrooptische Kristalle vergleichen lässt:

ηTHz =
2ω2d2effL

2I

ε0n2NIRnTHzc
3
exp(−αTHzL/2) ·

sinh2(αTHzL/4)

(αTHzL/4)2
(2.31)

Dabei ist ω die Differenz- bzw. THz-Frequenz, I die Intensität des NIR-Pumpstrahles,

ε0 die Vakuumpermittivität, c die Vakuumlichtgeschwindigkeit, L die Länge des Kris-

talls, αTHz der Absorptionskoeffizient für THz-Strahlung und nNIR und nTHz die Bre-

chungsindizes für Nahinfrarot- und THz-Strahlung. deff ist der effektive nichtlineare

Koeffizient, der sich in Anbetracht der Kristallsymmetrie und der Einträge des Sus-

zeptibilitätstensors bestimmen lässt [41, 11]. In dieser Formel wird die THz-Absorption

berücksichtigt, nicht jedoch die des Pumplasers. Für eine vernachlässigbare Absorption

(αTHzL� 1) kann Formel 2.31 vereinfacht werden zu

ηTHz =
2ω2d2effL

2I

ε0n2NIRnTHzc
3

(2.32)

und für große Absorption (αTHzL� 1) zu

ηTHz =
8ω2d2effI

ε0n2NIRnTHzc
3α2

THz

. (2.33)

Daraus folgt, dass eine Kristalllänge größer als die Eindringtiefe der THz-Strahlung α−1THz
nutzlos ist. Denn nur die THz-Photonen können den Kristall verlassen, die nahe genug an

der Austrittsfläche entstehen. In Tabelle 2.1 sind einige für die optische Gleichrichtung

relevanten Eigenschaften für ZnTe, LiNbO3 und gekühltes LiNbO3 zusammengefasst.

ZnTe vereinigt zwei positive Eigenschaften. Der Absorptionskoeffizient ist klein und au-

ßerdem sind Brechungsindizes für 800 nm Pumpwellenlänge und THz ungefähr gleich.

Durch letzteres ist eine Phasenanpassung der Pumppulse und THz-Strahlung bei senk-

rechtem Einfall auf den Kristall gegeben, was für LiNbO3 nicht der Fall ist. Darauf wird
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Material deff (pm/V ) ngr800nm nTHz αTHz(cm
−1)

ZnTe 68,5 3,13 3,17 1,3

LiNbO3 168 2,25 4,96 17

LiNbO(100K) 4,8

Tabelle 2.1: Wichtige Eigenschaften einiger Materialien für optische Gleichrichtung

im nächsten Abschnitt genauer eingegangen.

LiNbO3 hat einen mehr als doppelt so großen deff -Wert, der nach Formel 2.31 zu einer

effektiveren Differenzfrequenzbildung führt. Es wurde aber gezeigt, dass mit LiNbO3

bei gleicher Pumpenergie sogar um Größenordnungen höhere THz-Pulsenergien erreicht

werden können als in ZnTe [94]. Der Grund hierfür ist die relativ schmale Bandlücke

des Halbleiters ZnTe, die eine Zweiphotonen-Absorption bei einer Pumpwellenlänge

von 800 nm zulässt [63, 9, 45]. Das Problem liegt dabei nicht im Verlust der Pump-

leistung, sondern in der starken THz-Absorption durch die entstandenen quasifreien

Ladungsträger. Die Bandlücke von LiNbO3 liegt außerhalb der Reichweite einer derar-

tigen Zweiphotonen-Absorption [82], so dass Pumpintensitäten ermöglicht werden, die

in höheren Konversionseffizienzen resultieren. Der Nachteil von LiNbO3 ist der hohe

Absorptionskoeffizient. Die nutzbare THz-Strahlung entsteht nur in einer sehr dünnen

letzten Schicht des Kristalls. Wenn dieser aber zusätzlich auf 100 K abgekühlt wird re-

duziert sich die Absorption erheblich. Unter Verwendung von gekühltem LiNbO3 konnte

eine Konversionseffizienz von 3,8% bei einer THz-Pulsenergie von 1,2 mJ erreicht werden

[47].

Eine weiteres Phänomen, dass in LiNbO3 auftritt ist der photorefraktive Effekt [4]. Es

handelt sich dabei um photoinduzierte lokale Änderungen der Brechungsindizes durch

dauerhafte Ladungsumverteilungen. Durch eine Dotierung des Kristalls mit MgO können

diese Schäden verhindert werden [78].

2.4.2 Phasenanpassung durch geneigte Pulsfronten

Neben der erläuterten Vorzüge von LiNbO3 gibt es auch noch den Umstand, dass sich die

Gruppengeschwindigkeit bei 800 nm Pumpwellenlänge und die Phasengeschwindigkeit

bei der Frequenz von 1 THz stark unterscheiden (siehe Tabelle 2.1). Für eine effiziente

Konversion ist es notwendig, dass folgende Bedingung für erfüllt ist:

vgrNIR = vTHz ngrNIR = nTHz (2.34)

Anderenfalls läuft der Pumppuls dem THz-Puls davon. So erzeugte Strahlung breitet

sich Kegelförmig unter einem Tscherenkov-Winkel aus. Dieser Winkel kann aus den
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Brechungsindizes berechnet werden durch

cos(θc) =
ngrNIR
nTHz

=
vgrNIR
vTHz

. (2.35)

Abbildung 2.8 zeigt eine schematische Darstellung der konischen THz-Emission. Mit

den Brechungsindizes für 800 nm und 1 THz aus Tabelle 2.1 ergibt sich für LiNbO3 ein

Tscherenkov-Winkel von ungefähr 63◦. Experimentell ist diese Abstrahlcharakteristik

Abbildung 2.8: Kegelförmige Ab-
strahlcharakteristik im Tscherenkov-
Winkel θc, die entsteht wenn die Ge-
schwindigkeit einer Quelle größer ist
als die der emittierten Strahlung. Die
Gruppengeschwindigkeit eines IR-Pulses
ist in LiNbO3 größer als die Pha-
sengeschwindigkeit der erzeugten THz-
Strahlung. Entnommen aus [41].

sehr schwierig in der Handhabung. Außerdem ergibt sich folgende Bedingung für den

maximalen Durchmesser des Pumpstrahls [56]

w� vgrNIR · τp, (2.36)

weil die transversal erzeugte THz-Strahlung sonst destruktiv interferiert. τp steht dabei

für die Dauer des Pumppulses. Anschaulich bedeutet diese Bedingung, dass der Puls

schmaler sein muss als er lang ist. Die Konsequenz ist aber eine starke Limitierung

der nutzbaren Leistung, weil bei entsprechend kleinen Strahldurchmessern schnell Inten-

sitäten über der Zerstörschwelle des Mediums auftreten.

Durch ein Kippen der Pulsfront des Pumpstrahles kann der Unterschied zwischen den

Brechungsindizes kompensiert werden [40]. Der Kippungsgwinkel θK entspricht dem

Tscherenkov-Winkel (siehe Formel 2.35), so dass die THz-Strahlung über die gesam-

te Propagationstrecke senkrecht zur Pulsfront emittiert wird (siehe Abbildung 2.9). Als

Folge ist die Einschränkung des Pumpstrahldurchmessers nichtig, weil die laterale de-

struktive Interferenz verhindert wird. Durch die mögliche Steigerung der Pumpleistung

vergrößert sich auch die THz-Ausbeute. Eine gute Möglichkeit diese Neigung der Puls-

front zu erreichen ist durch die Beugung an einem Gitter, wie in Abbildung 2.10 skizziert.

In der ersten Beugungsordnung entsteht ein kontinuierlicher Weglängenunterschied von

der einen zur anderen Seite des Strahlprofiles. Je nach Einfallswinkel ergibt sich dann

eine gegenüber der Propagationsrichtung geneigte Pulsfront. Der Neigungswinkel γ kann
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LiNbO3

THz

NIR-Puls

K

Abbildung 2.9: Schematische Darstellung
der bezüglich der Propagationsrichtung ge-
neigten Pulsfront. Die Neigung mit dem Win-
kel θK dient der Phasenanpassung des NIR-
und THz-Pulses.

anhand der Formel

tan(γ) =
a+ b

P
(2.37)

berechnet werden und nach [87] gilt

tan(γ) =
λ

g cos(θd)
= λ

dθd
dλ

. (2.38)

Dabei ist a + b die akkumulierte Weglängendifferenz, P die Strahlbreite des gebeugten

Strahles, λ die Wellenlänge des Lichtes, g die Gitterkonstante und θd der Beugungswin-

kel. Zusätzlich muss die Winkeldispersion des Gitters in Betracht gezogen werden, denn

es werden ultrakurze Pulse mit entsprechend großen Bandbreiten für die THz-Erzeugung

verwendet. Die unterschiedlichen Wellenlängen des Spektrums werden in unterschiedli-

chen Winkeln gebeugt und so immer weiter räumlich voneinander getrennt je weiter sie

propagieren. Aus diesem Grund wird eine Abbildung der Gitterebene im Kristall erzeugt,

wo durch die räumliche Überlagerung der spektralen Anteile der Puls wieder zusammen-

gefügt wird. Abbildungsfehler können jedoch die Konversionseffizienz verringern. In [58]

wurden verschiedene Abbildungsmethoden verglichen. Wenn mit der Abbildung auch

noch eine Vergrößerung oder Verkleinerung des Strahldurchmessers stattfindet, ändert

sich entsprechend der Neigungswinkel, denn der Weglängenunterschied a+ b ändert sich

dabei nicht. Es ergibt sich daher für den Neigungswinkel γ
′

nach der Abbildung

tan(γ′) =
λ

M g cos(θd)
, (2.39)

mit dem Vergrößerungsfaktor M . Beim Eintritt in den Kristall wiederum verkürzt sich

durch die Brechung der Weglängenunterschied a+ b um den Faktor ngrNIR. Daraus folgt
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Abbildung 2.10: Pulsfrontneigung an einem Gitter: In der 1. Beugungs-
ordnung unterscheiden sich Ein- und Ausfallswinkel, so dass Weglängenun-
terschied a + b von einer zur anderen Seite des Strahldurchmessers entsteht.
Die Folge ist eine Kippung der Pulsfront. (Entnommen aus [26]).

für den Neigungswinkel θK im Kristall

tan(θK) =
1

ngrNIR
· tan(γ′) =

1

ngrNIR
·

λ

M g cos(θd)
. (2.40)

Mit dieser Gleichung können für die verwendete Wellenlänge λ die Gitterkonstante g

und der Einstrahlwinkel θd auf das Gitter für die angestrebte Pulsfrontneigung bestimmt

werden.

2.4.3 Detektion via Elektro-optischer Abtastung

Das EOS ist eine Technik, mit der sowohl die Amplitude, als auch die Phase des elek-

trischen Feldes von THz-Pulsen gemessen werden kann. Dafür wird der Pockels-Effekt

in elektro-optischen Kristallen ausgenutzt. In Abschnitt 2.4.1 wird bereits erwähnt, dass

sich der Pockels-Effekt so wie die OR anhand der Polarisation der zweiten Ordnung

erklären lässt. Entsprechend ähnlich mit Formel 2.28 ist auch die Beschreibung [11]

P
(2)
i (ω) = 2

∑
j,k

ε0χ
(2)
ijk(ω, ω, 0)Ej(ω)Ek(0)

=
∑
j

ε0χ
(2)
ij (ω)Ej(ω), (2.41)
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wobei χ
(2)
ij (ω) = 2

∑
k χ

(2)
ijk(ω, ω, 0)Ek(0) für den durch das Feld induzierten Tensor der

Suszeptibilität steht. Ohne Verluste im Medium gilt χ
(2)
ijk(0, ω,−ω) = χ

(2)
ijk(ω, ω, 0), da-

her sind die nichtlinearen optischen Koeffizienten für den Pockels-Effekt die gleichen

wie für die optische Gleichrichtung [59]. Aus der Formel 2.41 wird ersichtlich, dass ein

statisches Feld in einem nichtlinearen optischen Medium Doppelbrechung induziert, die

proportional zur angelegten Feldstärke ist. Andersherum betrachtet folgt auch, dass

eine anliegende Feldstärke bestimmt werden kann, indem die feldinduzierte Doppelbre-

chung gemessen wird. Für das EOS gibt es eine typische Apparatur, bei der nach einem

elektro-optischen Kristall ein λ
4 -Plättchen und dann ein polarisierender Strahlteiler po-

sitioniert wird. Wenn ein Sondierungspuls zunächst ohne THz-Puls durch den Kristall

propagiert behält er seine lineare Polarisation, um dann durch das λ
4 -Plättchen zirkular

polarisiert zu werden. Es folgt die Aufspaltung in zwei orthogonal polarisierte Kom-

ponenten der gleichen Intensität durch den Strahlteiler. Um das elektrische Feld des

THz-Pulses zu vermessen, wird dieser im Kristall räumlich und zeitlich mit dem Son-

dierungspuls überlagert. Durch die feldinduzierte Doppelbrechung wird die Polarisation

des Sondierungspulses leicht elliptisch und dann durch das λ
4 -Plättchen nur noch fast

zirkular polarisiert. Der Strahlteiler spaltet den Strahl in diesem Fall in zwei Kompo-

nenten auf, deren Intensitäten nicht mehr gleich sind. Die Differenz der beiden orthogo-

nal polarisierten Komponenten des Sondierungspulses ist proportional zur anliegenden

Feldstärke. Für die Messung eignen sich Photodiodenpaare mit integrierter Verstärkung

des Differenzsignals. Durch eine Änderung der Propagationsstrecke des THz-Pulses oder

des Sondierungspulses kann sukzessive das komplette elektrische Feld des THz-Pulses

(Amplitude und Phase) vermessen werden.

Die Ansprüche an einen geeigneten elektro-optischen Kristall sind für ein EOS sehr

[001]

[110]

[110]

ZnTe
E

E

THz

S

Abbildung 2.11: Polarisation des THz- und des Sondie-
rungspulses bezüglich der Kristallrichtungen von ZnTe für
optimales EOS (In Anlehnung an [59])

ähnlich wie für die THz-Erzeugung durch OR. ZnTe vereinigt die Vorteile einer hohen
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Transparenz für optische und THz Frequenzen und einer passenden Gruppengeschwin-

digkeit bei 800 nm im Vergleich zur Phasengeschwindigkeit der THz-Strahlung (siehe

Tabelle 2.1). Die ausgeprägteste feldinduzierte Doppelbrechung wird erreicht, wenn die

Polarisation des THz- und des Sondierungspulses parallel zur [110]-Richtung ausgerichtet

ist, wie in Abbildung 2.11 dargestellt wird. Die Propagation der Strahlen verläuft dann

in der [110]-Richtung. Mit dem nichtlinearen Koeffizienten von ZnTe kann die Formel

2.41 mit Matrizen folgendermaßen dargestellt werden:

PxPy
Pz

 = 4ε0d14

0 0 0 1 0 0

0 0 0 0 1 0

0 0 0 0 0 1





ES,xETHz,x

ES,yETHz,y

ES,zETHz,z

ES,yETHz,z + ES,zETHz,y

ES,zETHz,x + ES,xETHz,z

ES,xETHz,y + ES,yETHz,x


(2.42)

= −4ε0d14ESETHzez ⊥ ES (2.43)

mit

ES =
ES√

2

 1

−1

0

 und ETHz =
ETHz√

2

 1

−1

0

 , (2.44)

wobei es sich bei ES und ETHz um die maximalen Amplituden des Sondierungs- und des

THz-Feldes handelt. Die nichtlineare Polarisation ist senkrecht zum Feld des einlaufenden

Sondierungspulses. Dessen lineare Polarisation wird folglich mit der Propagation in ZnTe

unter Einfluss des THz-Feldes zunehmend elliptisch. Die Differenz der Phasenänderung

∆φ, die ein Sondierungspuls auf der Propagationstrecke L durch den Pockels-Effekt

erfährt ist [11]

∆φ = (ny − nx)
ωL

c
=
ωL

c
n3Sd14ETHz, (2.45)

wobei nS für den Brechungsindex des Kristalls bei der Wellenlänge des Sondierungspulses

steht. Die Intensitäten des aufgespaltenen Strahles auf den Photodioden sind

Ix =
I0
2

(1− sin∆φ) ≈ I0
2

(1−∆φ) (2.46)

Iy =
I0
2

(1 + sin∆φ) ≈ I0
2

(1 + ∆φ), (2.47)

mit der Gesamtintensität des Sondierungsstrahles I0. Für kleine Winkel wird hier die

Sinusfunktion mit ihrem Argument angenähert. Das Differenzsignal ID der Photodioden

verhält sich bezüglich des THz-Feldes folgendermaßen:

ID = Iy − Ix = I0∆φ =
I0ωL

c
n3Sd14ETHz. (2.48)
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Wenn alle Variablen bekannt sind, dann kann die maximale Feldstärke ETHz aus dieser

Formel berechnet werden.
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2.5 Lichtfeld getriebene Streak-Kamera

Seit der Entwicklung der konventionellen Streak-Kamera am Anfang der siebziger Jahre

[13, 84] können inzwischen diverse kommerzielle Ausführungen erworben werden. Streak-

Kameras sind also ein etabliertes Werkzeug zur zeitlichen Charakterisierung von kurzen

XUV-Pulsen. In Abbildung 2.12 wird das Prinzip einer Streak-Kamera schematisch dar-

gestellt. Ein kurzer XUV-Puls trifft auf eine Photokathode und setzt Photoelektronen

frei. In diesen Puls aus Photoelektronen ist die gleiche zeitliche Struktur eingeprägt, wie

sie auch der XUV-Puls aufweist. Die Elektronen passieren anschließend ein schnell stei-

gendes oder abfallendes elektrisches Feld, das in transversaler Richtung angelegt wird.

Je nach Zeitpunkt des Eintritts in das elektrische Feld erfahren die Elektronen einen

transversalen Impuls, so dass auf einem folgenden Fluoreszenzschirm ein Schmierbild

der abgelenkten Elektronen entsteht. Auf diese Weise wird die zeitliche Verteilung der

Elektronen in eine räumliche Verteilung umgewandelt. Sofern das ablenkende elektrische

Feld bekannt ist, kann von der Breite des Schmierbildes auf die Pulsdauer geschlossen

werden. Das zeitliche Auflösungsvermögen der konventionellen Streak-Kamera wird ei-

U(t)

t

Photo-
elektronen

XUV-Puls x

Photo-
Kathode

Fluoreszens-
schirm

Abbildung 2.12: Schematische Darstellung einer konventionellen Streak-
Kamera. Beim Auftreffen auf eine Photokathode erzeugt ein XUV-Puls einen
Elektronenpuls mit der gleichen zeitlichen Struktur. In einem ansteigenden
elektrischen Feld werden die Elektronen je nach Startzeitpunkt unterschied-
lich stark lateral beschleunigt. Auf einem Fluoreszenzschirm entsteht ein
Schmierbild, von dessen räumlicher Ausdehnung auf die zeitliche Verteilung
der Elektronen geschlossen werden kann.

nerseits durch die Geschwindigkeit mit der eine anliegende Hochspannung geändert wer-

den kann und anderseits von der kinetischen Energie der Elektronen begrenzt. Letzteres

bestimmt die Zeitspanne, in der das laterale elektrische Feld auf die Elektronen wirken

kann. Mit dieser Technik können bisher Auflösungen von bis zu 200 fs erreicht werden

[28, 91].

Nach dem Konzept der konventionellen Streak-Kamera wurden Lichtfeld getriebene

Streak-Kameras entwickelt und damit die mögliche zeitliche Auflösung um mehrere

Größenordnungen verbessert. Anstatt die Elektronen durch eine Hochspannung zwischen

Ablenkplatten zu beschleunigen, wird das elektrische Feld eines Laserpulses genutzt.
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XUV-Puls Elektronen-
Spektrometer
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Abbildung 2.13: Schematische Darstellung des Streakings im Vektorpo-
tential eines IR-Pulses. Die XUV- und IR-Pulse werden kollinear in ein Gas
fokussiert. Die emittierten Elektronen werden im elektrischen Feld des IR-
Pulses beschleunigt und mit einem Elektronen-Flugzeitspektrometer detek-
tiert.

In Abbildung 2.12 ist eine Lichtfeld getriebene Streak-Kamera schematisch dargestellt.

XUV- und IR-Pulse propagieren kollinear und werden in ein Edelgas fokussiert. So wie

durch die Photokathode der konventionellen Streak-Kamera, erzeugt der XUV-Puls ei-

ne Kopie seiner Zeitstruktur durch die Emission einer entsprechenden Verteilung von

Photoelektronen aus dem Gas. Je nach Emissionszeitpunkt werden die Elektronen im

elektrischen Feld des IR-Pulses unterschiedlich stark beschleunigt. Die resultierende Im-

pulsverteilung der Elektronen wird mit einem Elektronenspektrometer gemessen. Es wird

also die zeitliche Verteilung der Elektronen in eine messbare Impulsverteilung übertra-

gen.

Die erste Lichtfeld getriebene Streak-Kamera wurde für die zeitliche Charakterisierung

von Attosekundenpulsen verwendet [54]. Mit einer Wellenlänge des Streak-Feldes von

750 nm konnten kurze Zeit später XUV-Pulse von 250 as Länge mit einer Auflösung

von unter 100 as gemessen werden [81]. Im Allgemeinen sollte für derartige Messungen

die Periodendauer des infraroten Streak-Feldes deutlich größer sein als die Dauer des

XUV-Pulses. Nur so ergibt sich eine möglichst lineare Änderung des elektrischen Feldes

über die gesamte Pulsdauer. Um Pulsdauern von über 10 fs zu messen, eignen sich Pulse

im THz-Frequenzbereich. Mit einer THz-Feld getriebenen Streak-Kamera konnten am

freien Elektronenlaser FLASH erstmalig die Längen einzelner Pulse bestimmt werden

[98]. Die THz-Strahlung lieferte in diesem Fall eine Undulator-Beamline. Diese Methode

konnte jedoch auch in einem Laserlabor umgesetzt werden, indem THz-Pulse über OR

in LiNbO3 erzeugt und zur zeitlichen Vermessung von fs XUV-Pulsen verwendet wurden

[89].

30



Für die theoretische Beschreibung der Lichtfeld getriebenen Streak-Kamera kann eine se-

miklassische und eine quantenmechanische Betrachtung herangezogen werden, die beide

gleichwertig sind. Diese grundlegenden Konzepte wurden für die Vermessung von At-

tosekundenpulsen mit Streak-Feldern im NIR Bereich erarbeitet, sind aber unabhängig

von der Streak-Wellenlänge gültig und werden in den folgenden Abschnitten erläutert.

Darauf folgt eine Erklärung wie aus den Streak-Messungen die Dauer der XUV-Pulse

mit und ohne Berücksichtigung eines linearen Chirps rekonstruiert werden können. Ab-

schließend wird auf die Besonderheiten beim Streaking von Auger-Elektronen anstatt

von Photoelektronen eingegangen.

2.5.1 Semiklassische Beschreibung

In der semiklassischen Beschreibung der Lichtfeld getriebenen Streak-Kamera kann die

Photoionisation durch den XUV-Puls unabhängig von der folgenden Beschleunigung des

Elektrons im Streak-Feld betrachtet werden, weil der Unterschied zwischen der XUV-

Frequenz ωx und der Streak-Frequenz ωL groß ist [48]. Das heißt, das Atom wird bei

der Absorption eines XUV-Photons und der folgenden Emission eines Elektrons nicht

vom infraroten Streak-Puls beeinflusst. Auf der anderen Seite wirkt der XUV-Puls nicht

mehr auf das freie Elektron ein, welches sich im Streak-Feld befindet.

Im ersten Schritt ergibt sich die kinetische Energie des Photoelektrons nach der Emission

zu

W0 =
mev

2
0

2
= ~ωx − IP, (2.49)

wobei IP für das Ionisationspotential steht und v0 für die Geschwindigkeit zum Emis-

sionszeitpunkt. Im nächsten Schritt kann nach Itatani et al. [48] unter der Bedingung

Up � ~ωL und ~ωx � IP die zeitabhängige Geschwindigkeit v(t) im Streak-Feld nach

Gesichtspunkten der klassischen Mechanik folgendermaßen bestimmt werden:

v(t) = − e

me
A(t) +

(
v0 +

e

me
Ai

)
. (2.50)

Dies gilt für ein linear polarisiertes elektrisches Feld EL(t) = E0(t)cos(ωL + φ). Dann

steht A(t) für das Vektorpotential, für das gilt EL = −∂A/∂t. Außerdem ist Ai das Vek-

torpotential zum Zeitpunkt der Ionisation. Der zweite Term in 2.50 beschreibt die gesam-

te Änderung der Geschwindigkeit und Flugrichtung der Elektronen durch das Streak-Feld

für t → ∞. Der erste Term beschreibt das eigentliche Streaking bzw. Verschmieren der

zeitlichen Elektronenverteilung, die abhängig von der zeitlichen Änderung des Feldes

ist. Die kinetische Energie Wkin, die ein Elektron durch den Einfluss des Streak-Feldes

erhält, ist unter anderem vom Winkel θ zwischen der Polarisationsrichtung des Feldes

und der initialen Flugrichtung des Elektrons abhängig. Wichtig ist auch die Phase φi

des Streak-Feldes zum Zeitpunkt der Ionisation. Die kinetische Energie ergibt sich aus
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der Formel [48]

Wkin = W0 + 2Upcos2θsin2φi ±
√

1− 2Up
W0

sin2θsin2φi
√

8W0Upcosθsinφi (2.51)

mit der kinetischen Energie W0 ohne Streak-Feld und dem ponderomotiven Potential Up

(siehe 2.1). Wenn nur Elektronen betrachtet werden, die sich parallel zur Polarisations-

richtung (θ = 0 ) bewegen kann 2.51 vereinfacht werden zu

Wkin‖ = W0 + 2Upsin
2φi ±

√
8W0Upsinφi. (2.52)

Üblicherweise ist das ponderomotive Potential bei Streak-Kamera-Experimenten viel

kleiner als die initiale kinetische Energie der Elektronen (Up � W0), daher kann der

zweite Term aus 2.52 vernachlässigt werden. Dann ergibt sich

Wstreak = Wkin‖ −W0 ≈
√

8W0Upsinφi (2.53)

als induzierte Energieverschiebung. Durch ersetzen von Up nach Formel 2.1 folgt

Wstreak ≈ e
√

2W0

me

E0(ti)

ωIR
sinφi = e

√
2W0

me
Ai, (2.54)

dabei ist ti der Ionisationszeitpunkt und ωIR die Frequenz des Streak-Pulses. ti sollte im

Bereich des Nulldurchgangs des Vektorpotentials gewählt werden, weil hier die Streak-

Geschwindigkeit

s =
∂Wstreak

∂t
(2.55)

am größten und die Abweichung von W0 klein ist. Die Dauer des ionisierenden XUV-

Pulses wird nun direkt auf eine Änderung der kinetischen Energien der Elektronen proji-

ziert. Wenn die initialen Energien der Photoelektronen alle gleich wären, könnte anhand

der Verteilung der kinetischen Energien bei bekannter Streak-Geschwindigkeit s unmit-

telbar die XUV-Pulsdauer bestimmt werden. Bekanntermaßen weisen Laserpulse eine

spektrale Bandbreite auf, die sich durch die Ionisationsprozesse direkt in einer Verteilung

der anfänglichen kinetischen Energien W0 widerspiegelt. Es ist daher nur eine Faltung

aus der spektralen Breite und der Länge des XUV-Pulses messbar. Durch die Messung

von Spektren mit und ohne Streak-Feld kann aber die Pulsdauer bestimmt werden, wie

in Abschnitt 2.5.3 beschrieben wird.

2.5.2 Quantenmechanische Beschreibung

Eine anschauliche Beschreibung der Lichtfeld getriebenen Streak-Kamera wurde von

Quere et al. vorgestellt [80]. Dafür wird zuerst betrachtet, in welcher Beziehung der

XUV-Puls zum Elektronenwellenpaket steht, das bei der Ionisation erzeugt wird. Es wird
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dabei die Single-Active-Electron-Näherung verwendet, die besagt, dass ein betrachtetes

Elektron vernachlässigbar mit anderen Elektronen wechselwirkt. In atomaren Einheiten

(~ = me = e = 1) wird die Übergangsamplitude vom Grundzustand in den finalen

Kontinuumszustand mit dem Impuls p in [80] so dargestellt:

ap = −i
+∞∫
−∞

dtdpEXUV (t)exp[i(W + IP )t], (2.56)

dabei ist W = p2/2 die Energie des Kontinuumzustandes, EXUV das elektrische Feld des

XUV-Pulses, dp das Matrixelement des Dipolübergangs und IP das Ionisationspotential

des Atoms. In dieser Formel wird deutlich, dass das Spektrum des Photoelektrons ap

direkt mit dem XUV-Spektrum zusammenhängt. Für XUV-Bandbreiten von höchstens

einigen eV (Attosekundenpulse) kann außerdem von einem konstanten dp ausgegangen

werden. Wenn dp bekannt ist, kann das Spektrum des Photoelektrons ap sowohl in

Amplitude als auch der Phase als Kopie des XUV-Spektrums betrachtet werden.

Um den Einfluss eines infraroten Laserfeldes auf den Ionisationsprozess einzubeziehen,

wird die Strong-Field-Approximation (SFA) verwendet [60]. Bei dieser Näherung wird

davon ausgegangen, dass das Potential des Ions eine vernachlässigbare Wirkung auf

das emittierte Photoelektron hat. Wenn die Energie der XUV-Photonen deutlich größer

ist als die Ionisationsenergie IP , dann kann die SFA angewendet werden, obwohl die

Intensität des IR-Pulses nicht sehr groß ist. Nach dem Vorbeiziehen des XUV- und des

IR-Pulses ergibt sich eine Übergangsamplitude von apf
(τ) für einen Kontinuumszustand

mit dem Impuls pf bei einer Verzögerung von τ zwischen XUV- und IR-Puls

apf
(τ) = −i

+∞∫
−∞

dtdp(t)EXUV (t− τ) exp

i
IP t− +∞∫

t

dt′
1

2
p2(t′)

 , (2.57)

mit p(t) = [p0 +A(ti)]−A(t)] als instantaner Impuls des freien Elektrons im infraroten

Feld. Nach dem Passieren des IR-Pulses ist das Vektorpotential A(t) gleich null und es

gilt pf = p0 +A(ti). Die Übergangsamplitude apf
kann als die Summe der Wahrschein-

lichkeitsamplituden aller Elektronentrajektorien angesehen werden, die letztendlich den

gleichen Impuls pf aufweisen. Durch das Integrieren über die Zeit t in Gleichung 2.57

wird dem Umstand Rechnung getragen, dass der XUV-Puls zu jedem Zeitpunkt t ein

Elektron ins Kontinuum freisetzen kann. Die Wahrscheinlichkeit dafür ergibt sich aus

der Multiplikation der XUV-Feldamplitude mit dem Übergangsmatrixelement zu die-

sem Zeitpunkt. Die Exponentialfunktion in Gleichung 2.57 berücksichtigt die Phase des

Prozesses. Hier steht IP t für die Phase, die bis zum Zeitpunkt t aufsummiert wurde

und mit dem Integral wird die Phase im Kontinuum akkumuliert.
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Formel 2.57 kann umgeformt werden zu

apf
(τ) = −i

+∞∫
−∞

dt exp[−iφ(t)]dp(t)EXUV (t− τ) exp[i(W + IP )t] (2.58)

mit der Phase

φ(t) = −
+∞∫
t

dt′
(
pfA(t′) +

A2(t′)

2

)
. (2.59)

Durch das infrarote Feld wird also eine zeitliche Phasenmodulation φ(t) im Elektro-

nenwellenpaket, das vom XUV-Puls erzeugt wurde, induziert. Die Phase kann auch als

folgende Summe dargestellt werden:

φ(t) = φ1(t) + φ2(t) + φ3(t), (2.60)

φ1(t) = −
+∞∫
t

dtUp(t),

φ2(t) =

√
8WUp(t)

ωIR
cosθcos(ωIRt);

φ3(t) = −Up(t)
2ωIR

sin(2ωIRt).

Im Vergleich zur Dauer des IR-Pulses ändert sich φ1 nur langsam. φ2 dagegen oszilliert

mit ωIR und φ3 mit der doppelten Frequenz. Für die meisten Streaking-Experimente gilt

Up �W , daher können φ1 und φ3 im Gegensatz zu φ2 für kleine Beobachtungswinkel θ

vernachlässigt werden.

Physikalisch gesehen führt eine lineare Phasenmodulation des Elektronenwellenpakets zu

einer Verschiebung seines Spektrums. Diese Verschiebung ergibt sich aus Wstreak = W −
W0 = −∂φ/∂t. Aufgelöst nach W ergibt sich der gleiche Ausdruck wie für die kinetische

Energie in der semiklassischen Beschreibung in Formel 2.52. Die Energiemodulation aus

dem semiklassischen Modell und die Phasenmodulation aus dem quantenmechanischen

Modell sind also durch eine zeitliche Ableitung miteinander verknüpft.

2.5.3 Rekonstruktion von XUV-Pulseigenschaften

Aus einem gestreakten Photoelektronenspektrum kann nur mit der Kenntnis über die

Stärke des Streak-Feldes noch nicht unmittelbar auf die XUV-Pulsdauer geschlossen

werden. Die Bandbreite und die Phase der XUV-Pulse überträgt sich auf das Elek-

tronenwellenpaket. Selbst bei einem fourierlimitierten Puls wird die Energiemodulation

beim Streaking von der spektralen Breite überlagert und muss mit in Betracht gezogen

werden. Dazu ist eine Rekonstruktion mit beliebiger Phase nicht eindeutig. Unter der

Annahme eines dominanten Phasenanteils der zweiten Ordnung (Chirp) wurde in [34]
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ein analytischer Ansatz für die Rekonstruktion vorgestellt.

Sei

EXUV (t) = Aexp[−a(t− t0)2]exp[i(ω0(t− t0) + c(t− t0)2] (2.61)

das elektrische Feld eines Gauß-Pulses mit dem linearen Frequenz-Chirp c. Dann ist die

Intensität IXUV = |EXUV |2, die entsprechende rms-Pulsdauer τXUV = 1√
a

und die spek-

trale Bandbreite σXUV =
√

a2+c2

a . Wie oben beschrieben wird der XUV-Puls mit einem

IR-Puls überlagert. Dabei bestimmt die Ankunftszeit des XUV-Pulses den Ionisations-

zeitpunkt der Elektronen. Dieser wird so gewählt, dass das IR-Vektorpotential gerade

einen Nulldurchgang hat. Aus Gleichung 2.58 ergibt sich für das Photoelektronenspek-

trum

S(ω) = |apf
|2 =

∣∣∣∣∣∣−
+∞∫
−∞

dt exp[iφ(t)]EXUV (t) exp[iωt]

∣∣∣∣∣∣
2

, (2.62)

mit dp = 1. Wie in Abschnitt 2.5.2 wird φ(t) durch φ2(t) aus Formel 2.60 angenähert.

Für kleine t gilt dann

φ2 ≈

√
8W Up(0)

ω2
IR

cosθ

(
1−

ω2
IR t

2

2

)
. (2.63)

Die analytische Lösung für Gleichung 2.62 bei einem Beobachtungswinkel von nahezu

θ = 0 ist

S(ω) ∝ exp
[
−a(ω − ω0)

2

2(a2 + (c+ s
2)2)

]
. (2.64)

Als Maß für die Streak-Geschwindigkeit (siehe auch 2.55) wird

s =
∂Wstreak

∂t
=
√

8Up(0)W ωIR (2.65)

definiert. Das gestreakte Spektrum ist ebenfalls gaußförmig mit einer Breite von

σS =

√
a2 + (c+ s

2)2

a
(2.66)

=
√
σ2XUV + τ2XUV (s2 + 4 c s)

Bei dem gestreakten Spektrum handelt es sich also um eine Faltung des XUV-Spektrums

und der Projektion der zeitlichen Struktur des Pulses auf eine Energiemodulation. Die

Streak-Geschwindigkeit ist proportional zur elektrischen Feldstärke des IR-Pulses bzw.

zur zeitlichen Ableitung des Vektorpotentials.

Durch Umstellen von 2.66 ergibt sich folgende Gleichung zu Bestimmung der XUV-

Pulsdauer:

τ2XUV =
σ2S − σ2XUV
s2 + 4 c s

. (2.67)
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Wenn das IR-Feld gut bekannt ist, lässt sich s einfach bestimmen. Weiterhin wird dazu

das Spektrum der Photoelektronen einmal mit Einfluss des IR-Feldes (σS) und einmal

ohne (σXUV ) gemessen. Unter der Annahme, dass es sich um einen fourierlimitierten

XUV-Puls handelt, also c = 0, ergibt sich aus Formel 2.67 die Pulsdauer. Für die Re-

konstruktion von XUV-Pulsdauern mit Chirp werden zwei gestreakte Spektren mit un-

terschiedlichem s benötigt. In [34] wird eine Gleichung vorgestellt, die für den speziellen

Fall gültig ist, wenn für die Streak-Geschwindigkeiten gilt s1 = −s2, wie es beispielsweise

für aufeinander folgende Nulldurchgänge des Vektorpotentials möglich ist. Es soll hier

aber auch eine verallgemeinerte Gleichung aufgestellt werden. Dazu wird die Formel 2.67

für zwei unterschiedliche s und zugehörige σS aufgestellt. So ergibt sich ein lösbares Glei-

chungssystem aus zwei Gleichung mit zwei Unbekannten τXUV und c, so dass letztere

nicht mehr benötigt wird. Es ergibt sich

τ2XUV =
s1(σ

2
XUV 2 − σ2S2) + s2(σ

2
XUV 1 − σ2S1)

s1 s2(s1 − s2)
. (2.68)

Mit s1 = −s2 und σXUV 1 = σXUV 2 folgt

τ2XUV =
σ21 + σ22 − 2σ2XUV

2 s2
. (2.69)

Es gibt mehrere Möglichkeiten die benötigten Spektren zu erhalten. Im einfachsten Fall

wird tatsächlich je ein Spektrum an aufeinander folgenden Nulldurchgängen gemessen

[34]. Dafür muss lediglich der IR-Puls relativ zum XUV-Puls verschoben werden. Im Falle

vom Streaking mit einem THz-Puls, der kaum mehr als eine volle Oszillation des elektri-

schen Feldes aufweist (OR), gibt es je nach Phase keine zwei passenden Nulldurchgänge.

Es können jedoch zwei Detektoren gegenüber voneinander platziert werden. So erfahren

die Elektronen, die zum einen Detektor gelangen, ein elektrisches Feld mit umgekehr-

tem Vorzeichen, als diejenigen, die am zweiten Detektor ankommen [87]. In Abbildung

2.14 wird diese Art Messung graphisch dargestellt. Im Prinzip ist es aber mit der ver-

allgemeinerten Formel 2.68 auch möglich Spektren zu vergleichen, bei denen sich s nicht

nur im Vorzeichen unterscheidet. Zum Beispiel vor und nach einem Nulldurchgang des

Vektorpotentials, sofern die Steigung im Verhältnis zur Pulsdauer noch ausreichend li-

near ist. Aus Formel 2.54 ist ersichtlich, dass die Stärke des Vektorfeldes und damit der

Streak-Geschwindigkeit auch von der kinetische Energie der Photoelektronen abhängt.

Daher könnten auch die Spektren verschiedener Photoelektronen für die Rekonstruktion

herangezogen werden.

2.5.4 Streaking von Auger-Elektronen

Statt Photoelektronen können auch Auger-Elektronen mit einer Lichtfeld getriebenen

Streak-Kamera untersucht werden. Die Auswertung der Messungen muss aber aufgrund
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Abbildung 2.14: Streaking eines XUV-Pulses mit up-chirp an
einer ansteigenden bzw. abfallenden Flanke eines Vektorpotentials
ATHz (positive bzw. negative Streak-Geschwindigkeit). Die spektra-
le Verbreiterung des ungestörten Spektrums ist für das ansteigende
ATHz größer und für das abfallende ATHz kleiner als bei einem
fourierlimierten Puls. Entnommen aus [34].

unterschiedlicher Eigenschaften von Photo- und Auger-Elektronen angepasst werden. Da

die Photoelektronen quasi instantan während der Ionisation emittiert werden, entspricht

ihre zeitliche Verteilung der des XUV-Pulses. Ihre kinetische Energie wird durch die Dif-

ferenz zwischen der Photonen- und der Ionisationsenergie definiert. Deshalb übernehmen

die Photoelektronen neben der spektralen Verteilung auch die spektrale Phase des XUV-

Pulses. Die Folgen für die Streak-Messungen wurden im vorangegangenen Abschnitt für

den speziellen Fall eines linearen Chirps diskutiert. Die Verteilung der Auger-Elektronen

wird jedoch nur durch die zeitliche Form des XUV-Pulses beeinflusst, nicht jedoch durch

seine spektrale Zusammensetzung. Denn ihre mittlere kinetische Energie ist, so wie die

spektrale Breite Γ, eine intrinsische Eigenschaft des Atoms (siehe Abschnitt 2.1.2). Quan-

tenmechanisch betrachtet übernimmt das Wellenpaket eines Auger-Elektrons als zeitli-

che Struktur die exponentielle Zerfallscharakteristik des zugehörigen Lochzustandes. Der

XUV-Pulslänge entsprechend ist aber die Entstehung der Löcher ebenfalls zeitlich ver-

teilt, so dass die exponentielle Form in der statistischen Verteilung der Auger-Elektronen

verschmiert wird. Diese zeitliche Verschmieren wird beim THz-Streaking auch auf das
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Spektrum übertragen, da die Zerfallsprozesse der Lochzustände zu verschieden Zeitpunk-

ten relativ zum THz-Puls stattfinden.

Für die Interpretation der Streak-Messung von Auger-Elektronen ist es sinnvoll drei ver-

schiedene Verhältnisse der Lebensdauer τA und der Pulsdauer τXUV zu unterscheiden.

Im ersten Bereich ist die Pulsdauer deutlich größer als die Lebensdauer (τXUV � τA),

so dass die zeitliche Verteilung vom XUV-Puls dominiert wird. Das gestreakte Spek-

trum ist gaußförmig und symmetrisch, wie bei den Photoelektronen. Daher kann die

Pulsdauer auch analog dazu bestimmt werden. Ein entscheidender Vorteil ist, dass der

Chirp des XUV-Pulses die Messung nicht verfälscht. Im zweiten Bereich liegen Pulsdau-

er und Lebensdauer in der gleichen Größenordnung (τXUV ≈ τA). Die zeitliche Vertei-

lung der Auger-Elektronen ist ein verschmierter exponentieller Zerfall, der sich in einem

asymmetrischem gestreaktem Spektrum zeigt. Es handelt sich dabei um die Faltung des

gestreakten XUV-Pulses und des gestreakten exponentiellen Zerfalles. Da nicht mehr

ausschließlich um Gauß-Verteilungen beteiligt sind, ist eine analytische Entfaltung des

Spektrums deutlich komplizierter. Es ist aber durchaus möglich Aussagen über τXUV

und τA zu treffen, zum Beispiel durch den Vergleich mit berechneten Spektren. Wenn

die Pulsdauer viel geringer ist als die Lebensdauer (τXUV � τA), dann bestimmt die

Pulsdauer nur noch die vordere Flanke der zeitlichen Verteilung, während die Hintere

dem exponentiellen Zerfall der Löcher entspricht. Das gestreakte Spektrum zeigt in die-

sem Fall unmittelbar die zeitliche Verteilung der Auger-Elektronen bzw. die Zerfallsrate

der Löcher.

Bisher wurden aber Einflüsse von PCI auf die Streak-Messungen noch nicht berücksich-

tigt. In Abschnitt 2.1.2 wurde schon beschrieben, dass ein Auger-Elektron das Elektron

der zuvor erfolgten Photoionisation überholen kann. Die Folge ist ein Energieübertrag,

dessen Höhe vom Abstand der Elektronen zum Ion zum Zeitpunkt des Überholens

abhängt. Je später der Emissionszeitpunkt eines Auger-Elektrons desto weniger Energie

erhält es durch diesen Vorgang. Wenn die Photonenenergie sehr nahe an der Ionisati-

onsenergie liegt, das Photoelektron also sehr langsam ist, dann können Verschiebungen

und Deformationen der Spektrallinie des Auger-Elektrons gemessen werden [83, 42, 38].

Schütte et al. fanden bei der Untersuchung von Auger-Elektronen in Krypton und Xenon

Hinweise auf einen energetischen Chirp in deren zeitlichen Verteilungen [88]. Dafür wurde

von Bauch und Bonitz theoretisch beschrieben, welche Auswirkungen PCI auf Auger-

Elektronen in einem Streak-Feld hat (FAPCI) [6]. Aufgrund des induzierten Chirps sind

Streak-Messungen empfindlicher auf den Einfluss von PCI als reine spektrale Messun-

gen. Für die Auswertung von Streak-Messungen an Auger-Elektronen sollte folglich ab-

geschätzt werden, ob PCI einen Effekt hat, der vernachlässigbar ist oder mit einbezogen

werden muss. Letzteres ist deutlich komplizierter als im Fall linear gechirpter Photo-

elektronen, denn PCI erzeugt einen hyperbolischen Chirp. Eventuell müssen numerische

Simulationen für diese Abschätzung herangezogen werden.
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2.5.5 Einfluss der Gouy-Phasenverschiebung

Konvergentes Licht erfährt beim Durchlaufen der Strahltaille eine Phasenverschiebung.

Sie wird Gouy-Phasenverschiebung genannt und beträgt auf der Propagationsachse z für

Gauß-Strahlen genau π zwischen −∞ und +∞. Der Verlauf der Gouy-Phase ΦG wird

durch die Formel

ΦG(z) = −arctan

(
z − z0
zR

)
(2.70)

beschrieben [29]. Dabei steht z0 für die Position der Strahltaille und zR für die Rayleigh-

Länge. Zwischen −zR und +zR verschiebt sich die Phase demnach von π/4 auf −π/4.

Dieses Verhalten weist auch das elektrische Feld der THz-Pulse auf, die in der Streak-

Kamera verwendet werden. Die zu untersuchenden Gasatome liegen räumlich verteilt

vor, so dass auch die Photo- und Auger-Elektronen aus der Ionisation mit den XUV-

Pulsen in diesem Bereich emittiert werden. In Abbildung 2.15 wird dieser Sachverhalt in

Form einer Skizze verdeutlicht. XUV- und THz-Pulse propagieren kollinear und gleich-

zeitig durch das Medium, durch die Gouy-Phasenverschiebung aber verschiebt sich das

Streak-Feld von einer Seite des Gases zur Anderen relativ zum Zeitpunkt der Emission

der Elektronen. Die Folge ist ein zusätzliches Verschmieren des gestreakten Spektrums.

Der Einfluss der Gouy-Phasenverschiebung kann abgeschätzt und in die Auswertungen

z-Achse

Ph
as

e

-zR R+z

XUV

4

4

THz

0

Atomstrahl

-
G

Abbildung 2.15: Schematische Darstellung der Gouy-
Phasenverschiebung im Vergleich zur Rayleigh-Länge zR
des THz-Strahles. Der Einfluss auf die Streak-Messung er-
gibt sich aus der Phasendifferenz im Bereich ∆G, in dem
sich XUV-Strahl und Atomstrahl überlagern.

der Streak-Messungen einbezogen werden. Dafür muss zunächst die räumliche Verteilung

der Gasatome ∆G auf der Propagationsachse, die der Verteilung der emittierten Elektro-

nen entspricht, bestimmt werden. Weiterhin muss die Phasenverschiebung in Abhängig-

keit von z bekannt sein, die sich mit der Rayleigh-Länge zR aus Formel 2.70 ergibt. Wenn
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die Verteilung schmaler ist als zR, dann kann eine lineare Phasenverschiebung pro mm

dΦ angenommen werden. Daraus kann eine Pulslänge τG berechnet werden, mit der die

Pulsdauern aus Streak-Messungen nach Formel 2.67 entfaltet werden müssen. τG ent-

spräche der Pulsdauer, die einem zeitlich und spektral infinitesimal ausgedehnten XUV-

Puls (physikalisch natürlich ausgeschlossen) aufgrund der Gouy-Phasenverschiebung zu-

geordnet würde. Die Entfaltung wird deutlich einfacher, wenn die Gasverteilung entlang

der z-Achse mit einer Gauß-Funktion angenähert werden kann. Die Pulsdauer τG ergibt

sich aus der Gleichung

τG =
∆GdΦ

2π f
, (2.71)

wobei f für die Trägerfrequenz des THz-Pulses steht.

2.6 Effusiver Atomstrahlofen

Für die Erzeugung von atomaren oder molekularen Gasen aus Feststoffen wurde im Rah-

men dieser Arbeit ein sehr kompakter Ofen basierend auf dem Prinzip einer Knudsen-

Zelle entwickelt. Diese Zellen bestehen aus einem Gasreservoir, das nur durch eine kleine

Öffnung mit einem umgebenden Vakuum verbunden ist. Je nach Geometrie der Öff-

nung und der mittleren freien Weglänge λ der Teilchen kann das Gas auf verschiedene

Arten austreten. Die dimensionslose Knudsen-Zahl kn = λ
l mit der charakteristischen

Länge l (hier der Durchmesser der Öffnung) ist als Kennzahl für die Art der auftreten-

den Strömung geeignet. Bei großen kn, d.h. λ� l, entsteht ein effusiver Teilchenstrahl.

Die Stöße unter den Teilchen sind vernachlässigbar selten, so dass diese in der Anzahl,

Geschwindigkeit und Winkelverteilung austreten, wie sie statistisch auf die Außenwand

auf eine Fläche mit der Größe der Öffnung treffen würden. Dabei muss letztere zusätz-

lich klein genug sein, um das thermische Gleichgewicht des Reservoirs nicht zu stören.

Wenn die Knudsen-Zahl unter 2 liegt, können Kollisionen der Teilchen nicht mehr ver-

nachlässigt werden. Bei noch niedrigeren kn überwiegen fluiddynamische Effekte, so dass

eine quantitative theoretische Betrachtung nicht mehr möglich ist [90]. Im Bereich zwi-

schen diesen Regimen bildet sich statt eines begrenzten Strahles eine Teilchenwolke an

der Öffnung aus.

In den folgenden Abschnitten wird zunächst die Winkelverteilung des angestrebten ef-

fusiven Strahles beschrieben und darauf basierend wird anschließend eine Möglichkeit

vorgestellt, durch die Vermessung einer auf einem Substrat abgeschiedenen Schicht die
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Abstrahlcharakteristik experimentell zu bestimmen.

2.6.1 Effusion

Die Teilchendichte in einem Gasreservoir kann für ein einatomiges Gas mit der allgemei-

nen Gasgleichung

n0 =
N

V
=

p

kb T
(2.72)

berechnet werden. Dabei handelt es bei N um die Teilchenzahl, V das Volumen des

Reservoirs, p um den Druck, kB um die Boltzmannkonstante und bei T um die Tem-

peratur. Wenn das Gas im Reservoir durch das Erhitzen eines Feststoffes erzeugt wird,

dann sind Druck und Temperatur zusätzlich durch den spezifischen Dampfdruck vonein-

ander abhängig. Unter Einbezug des geometrischen Wirkungsquerschnittes πd2 mit dem

Teilchendurchmesser d kann die mittlere freie Weglänge λ folgendermaßen berechnet

werden [20]:

λ =
1

n0
√

2 π d2
. (2.73)

Damit kann die Voraussetzung für eine große Knudsen-Zahl überprüft werden.

G. Scoles bestimmt die Anzahl der Teilchen dN , die ein Flächenelement der Öffnung dσ

in der Zeit dt mit einer Geschwindigkeit zwischen v und v+ dv in einem Winkelelement

dω, dessen Achse im Winkel θ bezüglich der Normalen der Öffnung liegt, verlassen, mit

der folgenden Gleichung [90]:

dN = n0 f(v)
dω

4π
v cos(θ) dσ dt dv. (2.74)

f(v) steht für die Maxwellsche-Geschwindigkeitsverteilung. Mit einer normierten Ge-

schwindigkeit vn = v/vw, wobei es sich bei vw =
√

2 kB T/m um die wahrscheinlichste

Geschwindigkeit im Gas handelt, ergibt sich

f(vn)dvn =
4√
π
v2n exp(−v2n) dvn. (2.75)

Durch Einsetzen in 2.74 folgt:

dN

dt
(θ, vn) = I(θ, vn) dω =

n0

π
2
3

vw v
3
n exp(−v2n) cos(θ) dσdvndω, (2.76)

wobei zu beachten ist, dass aufgrund der vorigen Substitution gilt dv = vw dvn. Weiterhin

wird 2.76 in [90] über alle Geschwindigkeiten integriert und die mittlere Geschwindigkeit

v = 2 vw/
√
π von f(v) eingesetzt, so dass sich

I(θ) dω =
n0
4π

v dσ cos(θ) dω (2.77)
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ergibt. Durch einsetzen von dω = sin(θ) dθ dφ kann 2.77 über die Winkel θ und φ inte-

griert werden mit dem Ergebnis

Iges =
n0 v

4
dσ (2.78)

als Gesamtzahl der abgestrahlten Teilchen pro Flächenelement dσ. In Abständen, die

deutlich größer sind als die Öffnung, kann nach [90] das Flächenelement durch die Ge-

samtfläche der Öffnung σ ersetzt werden.

Bis jetzt wurde eine ideale Öffnung in einer vernachlässigbar dünnen Außenwand be-

trachtet. In dieser Arbeit liegt aber ein Reservoir mit einer Wandstärke vor, die dreimal

größer ist als der Öffnungsdurchmesser. Dafür kann die Theorie für den Fluss durch einen

zylindrischen Kanal erweitert werden. Unter der Annahme, dass die an den Wänden re-

flektierten Teilchen eine Kosinusverteilung aufweisen, werden in [90] die Gleichungen aus

[22] für die Gesamtzahl der austretenden Teilchen Ik und für für die Winkelverteilung

Ik(θ) zusammengefasst. Mit einer Transmissionswahrscheinlichkeit W durch den Kanal

ergibt sich zunächst aus 2.78 der Ausdruck

Ik = W Iges = W
n0 v

4
dσ, (2.79)

dabei ist

W = 1 +
2

3
(1− 2α)(β −

√
1− β2 +

2

3
(1 + α)β−2(1−

√
1 + β2) (2.80)

und es gelten

α =
1

2
− 1

3β2

(
1− 2β3 + (2β2 − 1)

√
1 + β2√

1 + β2 − β2arcsinh(1/β)

)
und β =

l

L
(2.81)

mit l als Öffnungsdurchmesser und L als Kanallänge. Für β → ∞ wird W = 1 und

es ergibt sich wieder Formel 2.78. Nach der Herleitung von P. Clausing werden für die

Berechnung der Winkelverteilung die Fälle unterschieden, bei denen die Teilchen von

der Kanalwand reflektiert ( tan(θ)β ≥ 1) werden und bei denen sie ohne Kontakt passieren

( tan(θ)β ≤ 1) [21]. Für die Winkelverteilung kann die Formel

Ik(θ) =
Iges
π

j(θ) (2.82)

aufgestellt werden. Mit der Substitution q = tan(θ)
β ist j(θ) für q ≤ 1

j(θ) = cos(θ)

[
α +

π

2

(
(1− α)(cos−1(q)− q

√
1− q2) +

2

3q
(1− 2α)(1− (1− q2)

3
2 )

)]
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und für q ≥ 1

j(θ) = cos(θ)

(
α+

4

3πq
(1− 2α)

)
. (2.83)

In Abbildung 2.16 ist j(θ) für verschiedene β dargestellt. Je länger der Kanal ist desto

gerichteter wird der Strahl. Im Grenzfall eines sehr kurzen Kanals geht die Winkelver-

teilung in den oben erläuterten Grenzfall mit j(θ) = cos(θ) über.

Für die experimentelle Bestimmung der Teilchendichte im Strahl kann ein planes Sub-
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Abbildung 2.16: Winkelverteilungen effusiver Teilchen-
strahlen durch zylindrische Kanäle mit den Verhältnissen
der Öffnungsdurchmesser zur Kanallänge β = l

L zwischen
0, 01 und ∞ nach Formel 2.83. Für β � 1 wird j(θ) =
cos(θ).

strat in einem bestimmten Abstand für eine bestimmte Zeit bedampft werden. Für die

folgende Herleitung wurden einige Ansätze aus [24] übernommen. Unter der Annahme,

dass die Teilchen aus der Öffnung geradlinig zum Substrat propagieren und alle dort

anhaften, wo sie auftreffen, kann durch eine Messung der aufgedampften Schichtdicke

auf die Menge der pro Zeiteinheit austretenden Teilchen und ihre Winkelverteilung ge-

schlossen werden. Zunächst werden in Formel 2.78 für n0 = p
kB T und für v =

√
8 kB T
πm

eingesetzt und mit der Teilchenmasse m multipliziert, so dass die gesamte Masse, die

pro Zeiteinheit aus einem Flächenelement der Öffnung strömt, durch die Formel

M = p

√
m

2π kB T
dσ (2.84)

gegeben ist. Formel 2.79 entsprechend kann der Transmissionswahrscheinlichkeit durch

eine zylindrische Röhre durch den Faktor W aus Formel 2.80 Rechnung getragen werden.
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Abbildung 2.17: Skizze zu
den geometrischen Überlegungen
für die Bestimmung der aufge-
dampften Schichtdicke auf einem
planen Substrat im Abstand h
zur Öffnung der Gaszelle. Das
Flächenelement dA wird auf die
Ebene des Substrates projiziert.

h r

x

dA

dAp

α

Öffnung

Für den Massenausstoß pro Winkelelement ergibt sich dann

M(θ) = M
1

π
j(θ) d. (2.85)

Per Definition kann das Flächenelement dω durch die Relation dA = r2 dω berechnet

werden. Dabei bezeichnet r den Abstand im Winkel θ zur Öffung, wie in Abbildung 2.17

skizziert ist. Ein Flächenelement auf dem Substrat ergibt sich durch die Projektion auf

die Ebene im Winkel α

dA =
r2 dω

cos(α)
. (2.86)

Für ein Substrat, dass parallel zur Öffnung ausgerichtet ist gilt α = θ. Außerdem kann

cos(θ) durch den Quotienten h
r aus dem Abstand zum Substrat h und dem Abstand zum

Flächenelement r ausgedrückt werden, so dass aus 2.85 und 2.86 für die Schichtdicke eines

Flächenelementes pro Zeiteinheit folgt:

D(h, r) =
M j(θ)h

2π r3 ρ
, (2.87)

dabei ist ρ die Dichte des aufgedampften Materials als Feststoff. In Abhängigkeit vom

Abstand x zur Mittelachse kann Formel 2.86 umgeschrieben werden zu

D(h, x) =
M j(tan−1(xh))h

2π (h2 + x2)
3
2 ρ

. (2.88)
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Für den Spezialfall j(θ) = cos(θ) gilt dann

D(h, x) =
M h2

2π (h2 + x2)2 ρ
. (2.89)

Wenn h größer ist als die Öffnung, dann kann in M auch hier dσ mit der Gesamtfläche

der Öffnung σ ersetzt werden.
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Kapitel 3

Experimenteller Aufbau

Für den Betrieb einer THz-Streak-Kamera durchlaufen die benötigten Laserpulse ei-

ne ganze Reihe von Stationen, in denen ihre zeitlichen und spektralen Eigenschaften

durch nichtlineare Effekte beeinflusst werden. Ein Übersichtsschema der Stationen ist in

Abbildung 3.1 dargestellt. Ein kommerzielles Lasersystem liefert ultrakurze Pulse mit

3 mJ mittlerer Leistung bei 1 kHz Repetitionsrate. Mit einem Strahlteiler werden etwa
2
3 der Leistung reflektiert und 1

3 transmittiert. Die Pulse des größeren Anteils werden

zunächst mit einem Hohlfaserkompressor verkürzt und dann für die Erzeugung hoher

Harmonischer verwendet. Die Harmonischen können anschließend entweder mit einem

Gitterspektrometer qualitativ charakterisiert oder in die Experimentierkammer geleitet

und fokussiert werden. Der transmittierte Teil der anfänglichen Laserstrahlung propa-

Hohlfaser-
kompressor

Hohe Harmonischen
Quelle

Harmonischen
Spektrometer

Lasersystem
1kHz, 35fs, 3mJ

1mJ

2mJ

Verzögerungs-
strecke

THz-Quelle
THz-Streaking /
EO-Sampling

Abbildung 3.1: Übersicht der Stationen, welche die Laserpulse im Experiment durchlaufen

giert durch eine etwa 12 m lange Verzögerungsstrecke, um die zeitliche Überlagerung

mit den Harmonischenpulsen im Zielbereich des Experiments zu ermöglichen. Nach der

Verzögerung folgt eine Quelle zu Erzeugung von THz-Pulsen, die anschließend ebenfalls

in die Experimentierkammer transportiert, fokussiert und mit den Harmonischen räum-

lich und zeitlich überlagert werden. In der Experimentierkammer gibt es unterschiedliche

Messkonfigurationen für EOS der THz-Pulse und für das THz-Streaking von Elektronen.

Dafür kann entweder der fundamentale IR-Strahl, die Harmonischen oder beide durch

47



die Strahlführung geleitet werden. Das Zielgas für das Streaking kann optional aus einer

Kapillare oder aus einem speziell entwickelten Ofen bereitgestellt werden. Es folgt eine

detaillierte Beschreibung der einzelnen Stationen.

3.1 Lasersystem

Der Ausgangspunkt aller verwendeten Laserpulse ist ein kommerzielles System der Firma

Amplitude Technologies. Es basiert auf dem Prinzip der Chirped Pulse Amplification,

das heißt ein Puls wird zunächst mit einem linearen Chirp versehen, um dann verstärkt

und abschließend wieder komprimiert zu werden. Der Oszillator, in dem die initialen Pul-

se erzeugt wird, enthält als Lasermedium einen diodengepumpten Titan-Saphir-Kristall.

Durch Kerr-Lensing wird eine Modenkopplung erzwungen, so dass mit einer Repetitions-

rate von 75 MHz Pulse mit bis zu 100 nm Bandbreite und 4,9 nJ Energie bereitgestellt

werden. Den Pulsen wird mit Hilfe von Reflexionsgittern ein linearer Chirp zugeführt,

um sie drei bis vier Größenordnungen zu verlängern. So ist es möglich, dem Puls große

Mengen Energie zuzuführen und dabei erheblich weniger durch Zerstörschwellen und auf-

tretende Nichtlinearitäten begrenzt zu werden. Von den Oszillatorpulsen werden 1000

pro Sekunde selektiert und in zwei Stufen verstärkt. Bei der ersten handelt es sich um

einen regenerativen Verstärker. Die Pulse werden in eine Kavität eingekoppelt, in der

sie einige Male durch einen Titan-Saphir-Kristall propagieren. Nach Erreichen der ma-

ximalen Verstärkung wird jeder vierzigste Puls in einen anderen Zweig des Lasersys-

tems ausgekoppelt. Die verbleibenden 975 Pulse pro Sekunde werden in der zweiten

Stufe in einem Multipass-Verstärker mit 5 Umläufen durch einen weiteren Titan-Saphir-

Kristall verstärkt. Abschließend wird der vorher eingeführte lineare Chirp mit einem

Gitterkompressor kompensiert. Die Laserpulse sind dann bei einer spektralen Breite von

30 nm (FWHM) und einer zentralen Wellenlänge von 800 nm etwa 35 fs lang, enthal-

ten etwa 3 mJ Energie und sind bezüglich der optischen Tische parallel polarisiert. Die

Strahlradien am Augang des Lasersystems in horizontaler und vertikaler Richtung sind

wx = 5,6 mm und wy = 6,5 mm. Die halben Divergenzwinkel sind θx = 0,27 mrad und

θy = 0,44 mrad.
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3.2 Hohlfaserkompressor

Der Aufbau zur Hohlfaserkompression wurde im Rahmen meiner Diplomarbeit im Jah-

re 2012 entworfen und getestet. Die Implementierung in Verbindung mit der Hohe-

Harmonischenquelle erfolgte im Kontext dieser Doktorarbeit. Damit eine möglichst große

Wirkung durch Selbstphasenmodulation und gleichzeitig möglichst wenig Einfluss durch

parasitäre Effekte (Self-Steepening, Selbstfokussierung, Ionisation) erzielt wird, wurde

auf Konzepte von Vozzi et al. und Granados et al. zurückgegriffen [99, 36]. Mit ihnen

konnten sinnvolle Dimensionen für die Hohlfaser und Fokusgröße, sowie das Füllgas in

Anbracht der gegebenen Laserpulse bestimmt werden.

Die Pulse aus dem Amplitude System werden zunächst mit einem Strahlteiler aufgespal-

ten. 72% werden reflektiert und 28% transmittiert. Nach etwa drei Metern Propagation

des reflektierten Strahlteils über mehrere Umlenkspiegel wird mit einer plan-konvexen

Linse (f≈ 3 m) fokussiert. Um wenig Dispersion und nichtlineare Einflüsse zu akkumu-

lieren, wurde eine möglichst dünne Linse mit 2 mm Dicke im Zentrum gewählt. Der

Laserstrahl ist leicht divergent, daher befindet sich der Fokus 20 cm hinter der nominel-

len Brennweite.

In die Strahlführung vor der Einkopplung in die Hohlfaser ist eine Strahllagestabilisie-

rung der Firma TEM eingegliedert. Zwei der Umlenkspiegel sind zu diesem Zweck jeweils

mit zweiachsigen Piezoaktuatoren ausgestattet. Weiterhin wird der geringe transmittier-

te Anteil der Laserpulse eines anderen Umlenkspiegels für die genaue Bestimmung von

Position und Winkel des Strahles mit Hilfe von PSDs (Position Sensitive Device) ge-

nutzt. Die Ansteuerung und Kalibrierung erfolgt über spezielle Soft- und Hardware

Für die Fokusgröße wurde ein Wert von w0 = (85 ± 22)µm berechnet, welcher sich an

der unteren Grenze für eine gute Einkopplung in die gewählte Hohlfaser befindet (sie-

he Abbildung 2.5). Letztere stammt von der Firma LEONI Fiber Optics und hat eine

Länge von etwa einem Meter sowie einen Innenradius von 175µm bei einem Außenradius

von 800µm. Die Füllung der Hohlfaser mit Gas erfolgt durch die Platzierung in einem

Vakuumrohr, in dem eine Neonatmosphäre erzeugt wird. Das Rohr ist ein speziell ge-

fertigtes KF40 T-Stück aus Stahl von 1,1 m Länge. Die Hohlfaser liegt in einer Nut, die

in einen Aluminiumbarren gefräst wurde. In Abbildung 3.2 wird der vordere Teil dieser

Konstruktion als Skizze dargestellt. Der senkrechte Fortsatz des Rohres ist mit einem

Sichtfenster versehen, um die Einkopplung in die Faser zu beurteilen. Damit sie in den

Strahlweg des Lasers justiert werden kann, ist das Rohr vorne und hinten über spezielle

Halterungen mit Lineartischen verbunden. Es handelt sich um je zwei Lineartische, mit

denen die Rohrenden in der senkrechten Ebene zur Faser um ±15 mm bewegt werden

können. Die Halterungen sind so entworfen, dass das Rohr von oben abgelegt werden

kann. Gleichzeitig sind die Auflageflächen möglichst klein, um ein Verkanten beim Ver-

fahren der Lineartische zu vermeiden.
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Abbildung 3.2: Vordere Seite der Konstruktion zur Lagerung und Justage
der Hohlfaser. Die Faser liegt in einer V-förmigen geraden Nut auf einem langen
Aluminiumbarren. Dieser liegt in einem Vakuumrohr, das mit dem Edelgas
Neon gefüllt wird.

Als Ein- und Auskoppelfenster wurden 0,2 mm dicke Borsilikatgläser im Brewster-

Winkel mit Silikon auf für diesen Zweck hergestellte Rohrfortsätze geklebt. Der Brewster-

Winkel in der Polarisationsebene sorgt für fast vollständige Transmission des Lasers. Der

Winkel wurde nach dem Snelliusschen Brechungsgesetz berechnet und für 600 bis 900 nm

Wellenlänge gemittelt. Daraus ergab sich ein Winkel von 56,5◦. Die Fenster sind dünn,

um wenig nichtlineare Effekte im Glas zu akkumulieren. Dies ist neben einer potentiellen

Beschädigung auch der Grund dafür, dass die Fenster nicht zu nah am Ein- bzw. Ausgang

der Faser platziert sind. Der Abstand von der Faser zu den Fenstern ist mit etwa einem

Meter so groß, dass die Intensität die Größenordnung von 1011 W/cm2 nicht übersteigt.

Nach dem Verlassen der Gasatmosphäre gilt es die spektral verbreiterten und gechirpten

Pulse zu komprimieren. Abbildung 3.3 zeigt diesen Teil des optischen Aufbaus. Nach et-

wa 40 cm Propagation an Luft wird der Strahl durch ein weiteres Brewster-Fenster in die

Vakuumkammer der Harmonischenquelle geleitet. Es folgen Reflexionen an drei gechirp-

ten Spiegeln, die jeweils etwa -120 fs2 Gruppenverzögerungsdispersion (GDD) erzeugen.

Für eine akkurate Chirpkompensation wird etwas zuviel negative GDD appliziert, um

sie dann zusätzlich mit zwei dünnen Glaskeilen auszugleichen. Die Keile bestehen aus

Quarzglas, sind 30x20 mm groß, 0,2 bis 1,25 mm dick und der Keilwinkel beträgt 2◦.

Zur Vermeidung von Verlusten und Reflexionen sind sie außerdem beidseitig mit einer

breitbandigen Transmissionsbeschichtung versehen.
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3.3 Hohe-Harmonischenquelle

Die folgend vorgestellte Harmonischenquelle diente schon als Lieferant von XUV-Pulsen

für zwei abgeschlossene Doktorarbeiten [50, 87]. Durch das Einfügen der Hohlfaser in den

Gesamtaufbau änderten sich jedoch die Lasereigenschaften so stark, dass fast alle Opti-

ken ausgetauscht werden mussten und das Einrichten einer neuen Strahlführung notwen-

dig wurde. Durch die spektrale Verbreiterung der Pulse ergeben sich höhere Ansprüche

an die verwendeten Optiken. Typische dielektrische Multilagenspiegel für Titan-Saphir-

Laser reflektieren Bandbreiten von deutlich unter 100 nm. Je größer die Bandbreite der

Pulse desto größer ist außerdem die Auswirkung der GDD einer Optik, gleichzeitig ist

es jedoch schwerer eine geringe GDD mit der entsprechenden Bandbreite zu vereinba-

ren. Silberspiegel weisen beide Eigenschaften auf, aber leider auch Verluste von mehre-

ren Prozent. Wenn möglich wurden spezielle Silberspiegel der Firma LAYERTEC mit

zusätzlichen dielektrischen Multilagen verwendetet, die bei ausreichender Bandbreite ei-

ne Reflexion mit unter einem Prozent Verlusten und geringer GDD gewährleisten. In

Abbildung 3.3 ist eine schematische Übersicht der Harmonischenquelle und des dazu

gehörigen Spektrometers dargestellt. Die erste optomechanische Komponente des Auf-

baus ist eine Irisblende, die sich außerhalb der Vakuumkammer befindet. Mit dieser

lässt sich das Streulicht, welches durch den Hohlfasermantel zusätzlich zur gewünschten

Mode propagiert, ablocken. Wichtiger ist aber die Möglichkeit durch die Verkleinerung

des Laserstrahldurchmessers die Intensität im später erzeugten Fokus beeinflussen zu

können. Dies geschieht zum einen durch das direkte Abblocken der Randbereiche des

Strahlprofiles und zum anderen durch die Vergrößerung der Strahltaille als Folge der

Fokussierung eines verkleinerten Strahlprofiles. Diese Intensitätsabschwächung dient der

Optimierung des Harmonischenertrages durch Phasenanpassung (siehe Abschnitt 2.3.2).

Nach der Blende folgen die bereits in Abschnitt 3.2 beschriebenen Kompensationskeile

und die in der Vakuumkammer befindlichen gechirpten Spiegel. Da der Strahl die Hohl-

faser etwa mit der Divergenz verlässt, die er aufgrund der Fokussierung vor der Hohlfaser

aufweist, wird mit einem konkaven sphärischen Spiegel mit 3 m Brennweite kollimiert.

Die Spiegelhalter des Kollimierspiegels und des folgenden Umlenkspiegels können durch

Piezomotoren horizontal und vertikal verkippt werden. Dadurch können Position und

Winkel des Strahles im Vakuum verändert werden. Der nächste Spiegel hat eine Silber-

beschichtung mit einer Transmission von etwa 1 %. Der reflektierte Anteil wird mit einem

konkaven sphärischen Spiegel mit 1,5 m Brennweite fokussiert. Nach ungefähr 0,7 m folgt

eine Reflexion an einem planen Spiegel in möglichst kleinem Einfallswinkel. Dieser Spie-

gel ist auf einem motorisierten Lineartisch montiert, so dass die Propagationsstrecke

um 10 mm verkürzt oder verlängert werden kann. Die Folge ist eine Verschiebung der

Strahltaille im Bezug auf die Position der folgenden Gaszelle zum Zwecke der Phasenan-

passung.
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Abbildung 3.3: Schematischer Aufbau der Hohe-Harmonischenquelle und
des Harmonischen-Spektrometers. Die grau-blauen Bereiche kennzeichnen die
Vakuumkammern.
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Das Gasvolumen (Target), in dem die Harmonischen erzeugt werden, wird mit einem

3 mm dicken und etwa 30 mm langen Edelstahlröhrchen mit geringer Wandstärke be-

reitgestellt. Der fokussierte Laser hat genügend Intensität, um ein Eintritts- und ein

Austrittsloch in das Röhrchen zu brennen. So entstehen die kleinsten möglichen Öffnun-

gen. Das Röhrchen befindet sich im Zentrum einer separaten kleineren Vakuumkammer,

welche der Laserstrahl durch auf der Vor- und Rückseite montierte dünne Aluminium-

folie passiert, durch die er sich ebenfalls durchbrennt. Je nach Größe der Löcher im

Targetröhrchen können in Anbetracht der Gaslast, die von der Vakuumpumpe abtrans-

portiert werden kann, bis zu 200 mbar Druck im Röhrchen aufgebaut werden.

Zur Überwachung der Fokusposition wird mit der Transmission des oben erwähnten teil-

durchlässigen Silberspiegels eine Kopie des Fokus mit einer Linse der Brennweite 750 mm

erzeugt und mit einer CCD-Kamera detektiert.

Die im Target erzeugten Harmonischen propagieren kollinear mit dem initialen infraro-

ten Laserstrahl weiter. Nur ein Bruchteil der Energie des Lasers wird in Harmonische

umgewandelt, deshalb können mehrere Metallfilter im Strahlweg positioniert werden, um

die Fundamentale herauszufiltern. In Abbildung 3.4 sind die Transmissionseigenschaften

der verwendeten Aluminium- und Zirkoniumfilter dargestellt.

Für die qualitative Charakterisierung der Harmonischen steht ein Gitterspektrometer
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Abbildung 3.4: Transmission der verwendeten Filter aus
Aluminium und Zirkonium (Werte aus [43]).

zur Verfügung, dass im Rahmen einer Diplomarbeit implementiert wurde [64]. Diese Art

Spektrometer nutzt aus, dass der Ausfallswinkel der Beugung an einem Reflexionsgit-

ter abhängig von der Wellenlänge ist. Durch die Detektion des aufgefächerten Lichtes

können die einzelnen spektralen Komponenten zugeordnet werden. Für eine optimierte
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Effizienz in der ersten Beugungsordnung wird dazu in diesem Aufbau ein Blazegitter mit

600 Linien pro Millimeter und einem Blazewinkel von 2◦ mit einem Lineartisch in den

Strahl gefahren. Durch eine senkrechte Schlitzapertur vor dem Gitter wird das Strahl-

profil verkleinert, so dass eine räumliche Aufspaltung der Harmonischen bis über die

65. Ordnung in einem Abstand von etwa 300 mm Entfernung vom Gitter gegeben ist.

An dieser Position befindet sich der Detektor bestehend aus einer Multi-Channel-Plate

(MCP) und einem Phosphorleuchtschirm mit 25 mm aktiver Fläche. Der Leuchtschirm

wird über einen Spiegel mit einem Objektiv auf eine CCD-Kamera abgebildet. Für den

Betrieb des Experiments werden die Schlitzapertur und das Blazegitter aus dem Strahl-

weg gefahren.

Beim Transport in Richtung des Experiments trifft der Strahl mit einem Einfallswin-

kel von 5◦ auf einen speziellen Multilagenspiegel aus Molybdän und Silizium (Mo/Si).

Durch abwechselnde Schichten bestimmter Dicken in definiertem Verhältnis zueinander

können gute Reflektivitäten im spektralen Bereich des XUV erzielt werden. Die reflektier-

te Bandbreite kann dabei so gewählt werden, dass eine bestimmte Harmonische selektiert

wird. Der hier eingesetzte Spiegel weist zusätzlich noch einen linearen Gradienten der

Schichtdicken in vertikaler Richtung auf. Durch eine Änderung der Spiegelhöhe relativ

zum einfallenden Strahl kann der reflektierte spektrale Bereich von etwa 1,8 eV Breite

(FWHM) zwischen 85,5 und 98 eV eingestellt werden. Ein weiterer Mo/Si-Spiegel ist
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Abbildung 3.5: Reflektivitäten des Fokussierspiegels
und des Gradientenspiegels in zentraler Position. Dazu die
Multiplikation von beiden als gemeinsame Gesamtreflekti-
vität und die Gesamtreflektivitäten aller möglichen vertika-
len Positionen (85,5 bis 98 eV) auf dem Gradientenspiegel
zusammengefasst (reflektiver Bereich)
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gleichzeitig der Fokussierspiegel mit 0,5 m Fokallänge im Streaking-Experiment. Dieser

hat eine größere Bandbreite von etwa 6 eV (FWHM) mit einem Maximum bei 91 eV. In

Abbildung 3.5 sind die Reflektivitäten für den Fokussierspiegel und den Gradientenspie-

gel in zentraler Position zu sehen. Zusätzlich wird durch die Multiplikation beider Band-

breiten die gemeinsame Reflektivität dargestellt. Der gezeigte reflektive Bereich fasst die

gemeinsamen Reflektivitäten des Fokussierspiegels und aller möglichen Positionen des

Gradientenspiegels zusammen. Beide Spiegel übetragen etwa 50% der eingehenden Leis-

tung, daher ergibt sich zusammen eine Reflektivität von 25%, sofern sich die spektralen

Bereiche zentral überlagern. In den Randbereichen der Bandbreite des Fokussierspiegels

nimmt auch die gesamte Reflektivität drastisch ab.

Zwischen den Mo/Si-Spiegeln befindet sich noch ein Molybdänspiegel, der im streifenden

Einfall von 8,5◦ (Glanzwinkel) über den ganzen reflektiven Bereich der anderen Spiegel

ca. 8% Verluste hinzufügt.

3.4 THz-Quelle

In der Einleitung des Kapitels und in Abschnitt 3.2 wurde bereits die Aufspaltung des

Lasers mit dem 70/30-Strahlteiler erläutert. Der transmittierte Anteil steht für die THz-

Erzeugung zur Verfügung, durchläuft aber zunächst eine Verzögerungsstrecke von etwa

12 m. Dazu wird der Strahl mehrere Male mit geringem Einfallswinkel im Abstand von

ungefähr zwei Metern hin und her reflektiert. Für den Strahltransport bis zum THz-

Aufbau werden insgesamt 16 Spiegel für 45◦ und normalen Einfallwinkel verwendet.

Zur Vermeidung von Luftfluktuationen, die zu Störungen der Strahlpropagation führen

könnten, wurden weite Teile der Strahlführung eingehaust. Eine Skizze der THz-Quelle

ist in Abbildung 3.6 dargestellt.

Zuerst wird das Strahlprofil (wx = 9,5 mm, wy = 12,6 mm) mit einem Teleskop, beste-

hend aus einer plan-konvexen (f = 1 m) und einer plan-konkaven Linse (f = −0,2 m),

um den Faktor 5 verkleinert. Es folgt eine Delayeinheit, mit der die Ankunftszeit der

THz-Pulse beim Streaking oder EOS relativ zu den XUV- bzw. IR-Pulsen durchgestimmt

werden kann. Die Einheit besteht aus zwei rechtwinklig zueinander ausgerichteten Spie-

geln auf einem Lineartisch. Bei der folgenden Optik handelt es sich um ein Blazegitter

mit 2000 Linien/mm, auf welches der Strahl 9,5◦ abweichend von der Littrow-Anordnung

trifft. So erhalten die Pulse die Neigung bezüglich der Propagationsrichtung für eine

möglichst gute Phasenanpassung im LiNbO3-Kristall (siehe Abschnitt 2.4.2).
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Abbildung 3.6: Schematische Darstellung der THz-Quelle

Um die Justage des Strahles parasitär überprüfen zu können, wird die nullte Beugungs-

ordnung des Gitters verwendet. Über einen Spiegel wird ein Großteil des Strahles auf

einen Schirm gelenkt und damit die Strahlposition kontrolliert. Ein durch den Spiegel

transmittierter Teilstrahl wird auf eine CCD-Kamera fokussiert und macht so Winkel-

abweichungen sichtbar.

Die erste Beugungsordnung gelangt über einen Achromaten von 75 mm Brennweite und

eine λ/2-Platte den LiNbO3-Kristall. Mit dem Achromaten wird dabei das Gitter auf

den Kristall abgebildet und mit der λ/2-Platte die Polarisation des Lasers von der hori-

zontalen in die vertikale übertragen. Durch die Abbildung wird der Strahl noch einmal

um den Faktor zwei zu Strahlradien von wx ≈ 1 mm und wy ≈ 1,3 mm verkleinert.

Durch Verluste beim Strahltransport erreichen 550 mW mittlere Leistung den Kristall.

Mit einer abgeschätzten Pulslänge von 40 fs ergibt sich so eine maximale Intensität von

0,65 TW/cm2. Für eine möglichst verlustfreie Propagation des Lasers in den Kristall ist

die Eintrittsfläche beschichtet. Der Winkel zwischen der Ein- und Austrittsfläche be-

trägt 63◦, so dass die THz-Strahlung senkrecht austreten kann. Für die Optimierung der

Konversionseffizienz ist die THz-Quelle mit vielen Freiheitsgraden ausgestattet. Insbe-

sondere der Kristall kann durch Optomechanik gekippt, gedreht und in der horizontalen

Ebene verschoben werden. Die Führung der THz-Strahlung erfolgt durch Kupferspiegel

mit 5 cm Durchmesser. Aufgrund der großen Divergenz, mit welcher der THz-Strahl den

Kristall verlässt, folgt nach kurzer Propagationstrecke eine plankonvexe Teflonlinse mit

etwa 100 mm Brennweite. Anstatt einer Kollimation wurde hier jedoch eine Abbildung

der THz-Quelle auf halber Strecke zur Interaktionszone im Experiment angestrebt, um

Verluste durch Abschneiden des Strahlprofiles zu vermeiden.
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Für die Messung der Energie der erzeugten THz-Pulse wurde ein pyroelektrischer De-

tektor mit einer Größe von 2x2 mm verwendet. Anhand einer Vergleichsmessung mit

der durch Streaking ermittelten Feldstärke wurde der Detektor kalibriert. Demnach

entspricht eine Amplitude von 1 V einer Pulsenergie von 1,4µJ. Um die transversale

Änderung bei der Propagation zu vermessen, ist es notwendig Strahlprofile aufnehmen

zu können. Dafür können prinzipiell Kameras mit pyroelektrischen Arrays erworben

werden, jedoch konnte mit einem geliehenen Modell festgestellt werden, dass die Emp-

findlichkeit im Nahfeld für die vorherrschenden Pulsenergien nicht ausreichte. Alternativ

wurde eine Konstruktion verwendet, mit welcher der vorhandene Pyrodetektor automa-

tisiert ein Raster in einem definierten transversalen Fenster abfährt. Die Messzeit hängt

von der Menge der Messpunkte und der jeweiligen Belichtungsdauer ab und belief sich

auf Zeitspannen zwischen 10 und 30 Minuten pro Bild. Es ergeben sich so zweidimen-

sionale Bilder des Strahlprofiles. Wenn das gemessene Profil nicht deutlich größer ist als

der Detektor (2x2 mm), muss eine Entfaltung der Messung mit einer Rechteckfunktion

mit den Dimensionen des Detektors in Betracht gezogen werden.

3.5 Streak-Kamera

Für die THz-Streak-Kamera müssen vier Hauptkomponenten zusammengebracht wer-

den. Zunächst muss ein dichtes Gasvolumen mit einer Kapillare oder einem Ofen herge-

stellt werden. In diesem Gas müssen die Foki der THz- und der XUV-Pulse räumlich und

zeitlich überlagert werden. Zusätzlich muss ein Flugzeitspektrometer (TOF) für Elek-

tronen auf die Interaktionszone ausgerichtet werden. Wie in Abbildung 3.7 schematisch

dargestellt, wurde dies in einer separaten Vakuumkammer realisiert. Der XUV-Strahl

läuft zunächst unter dem Ofen bzw. der Kapillare entlang auf den Fokussierspiegel mit

500 mm Brennweite, der in Abschnitt 3.3 schon beschrieben wurde. Durch den Spiegel

wird der XUV-Strahl um 8◦ nach oben hin abgelenkt und der Fokus 0,5 bis 1 mm über

der Ofenspitze positioniert. Der THz-Strahl gelangt durch ein Polymerfenster von 3 mm

Dicke und 40 mm freier Apertur mit einer Transmission von 90% in die Vakuumkam-

mer. Es folgen zwei Kupferspiegel in einer Periskopanordnung, mit denen der Strahl um

einige Zentimeter nach oben und im rechten Winkel umgelenkt wird. Dadurch wird der

bis dahin vertikal polarisierte THz-Strahl an die horizontale Polarisationsrichtung des

XUV-Strahles angepasst. Mit einem Parabolspiegel von 100 mm Brennweite wird der

THz-Strahl bei einer gleichzeitigen 90◦ Umlenkung in das Gas fokussiert. Der Parabol-
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Abbildung 3.7: Schematische Darstellung der THz-Streak-Kamera. Der XUV- und er
THz-Strahl werden kollinear auf eine Position unmittelbar über der Austrittsöffnung der
Gasquelle fokussiert. Die kinetischen Energien, der emittierten und danach gestreakten Elek-
tronen, werden mit dem TOF-Spektrometer senkrecht zu Strahlrichtung gemessen.

spiegel ist mittig mit einem Loch von 2 mm Durchmesser versehen, so dass der THz-

und der XUV-Strahl kollinear propagieren und in den Foki überlagert werden können.

Beide Fokussierspiegel sind motorisiert, um sie im Vakuum optimal bezüglich des Ofens

bzw. der Kapillare und des TOF-Spektrometers zu positionieren. Durch mehrere Line-

artische kann die Lage der Gasquelle optimiert und zusätzlich zwischen Kapillare und

Ofen gewechselt werden ohne das Vakuum zu brechen. Der Ofen wird in Abschnitt 3.7

ausführlich beschrieben. Bei der Kapillare handelt es sich um ein Edelstahlröhrchen von

50 mm Länge mit einem Innendurchmesser von 120µm. Der Gasfluss wird durch ein fein

einstellbares Durchflussventil geregelt. Der maximale Fluss ist durch den Druck begrenzt,

der sich im Flugrohr des TOFs ergibt. Aufgrund der Hochspannungen von mehreren kV

im Elektronendetektor darf der Druck höchstens in den niedrigen 10−5 mbar Bereich

ansteigen. Das TOF und die Experimentierkammer werden von je einer Turbomole-

kularpumpe gepumpt und sind mit Hilfe einer Folie bis auf die Eingangsöffnung für die

Elektronen separiert, so dass unter Gaslast eine Druckdifferenz von einer Größenordnung

auftritt. Der maximale Druck in der Kammer sollte demnach im niedrigen 10−4 mbar

Bereich liegen.

Eigentlich sollten zwei gegenüberliegende TOF-Spektrometer implementiert werden, so
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wie in [89]. Bei dem Betrieb des Atomstrahlofens stellte sich jedoch heraus, dass in einem

der beiden der Druck aus unklaren Gründen durch die abgestrahlte Wärme stark anstieg.

Das andere baugleiche Spektrometer zeigte keine Anzeichen dieses Verhaltens. Unter die-

sen Umständen konnten die Messungen dieser Arbeit nur mit einem TOF-Spektrometer

durchgeführt werden. Das andere wurde sicherheitshalber aus dem Experiment entfernt.

Für die Kompensation von störenden Magnetfeldern, insbesondere des Erdmagnetfeldes,

wurden 3 Spulenpaare von außen um die Seiten der Experimentierkammer gewickelt. Für

alle drei Raumrichtungen kann so jeweils ein Magnetfeld angelegt werden. Jede Spule

hat 20 Wicklungen mit einem Kupferdraht von 0,5 mm Durchmesser. Je nach Durch-

messer der Spulen ergaben sich für die Gesamtwiderstände der Paarungen 6 Ω, 4 Ω und

2 Ω. Für ideale Helmoltzspulenpaare müssten ihr Abstand voneinander ihrem Radius

entsprechen. Aufgrund der Geometrie der Experimentierkammer kann diese Bedingung

nicht erfüllt werden. Außerdem sind die Spulen eher rechteckig als rund. Wegen des klei-

nen Volumens der Interaktionszone kann aber trotzdem von konstanten Magnetfeldern

ausgegangen werden.

Mit dem Elektronen Flugzeitspektrometer wird die Flugzeit der Elektronen über

eine bestimmte Strecke gemessen und damit einer kinetischen Energie zugeordnet. Neben

den Energien der Photo- und Auger-Elektronen können so auch die Modulationen durch

den Einfluss der THz-Strahlung gemessen werden. Etwa 5 mm von der Interaktionszone

entfernt befindet sich die Eingangsapertur von 4 mm Durchmesser. Durch sechs elektro-

statische Linsen werden die Elektronen kollimiert, so dass ein Großteil der Elektronen in

einem Raumwinkel von ±16◦ bezüglich der Mittelachse des TOFs eingesammelt werden.

Nach einer Strecke von 445 mm durch ein Flugrohr, das gegen Magnetfelder abgeschirmt

ist, erreichen die Elektronen den Detektor. Dieser besteht aus zwei übereinander liegen-

den MCPs, welche pro einfallendem Elektron 106 bis 107 Sekundärelektronen emittie-

ren. Die entstehenden Ströme werden in Spannungssignale umgewandelt, verstärkt und

mit einem Oszilloskop aufgezeichnet. Die beste Auflösung wird im Bereich zwischen 10

und 30 eV kinetischer Energie erreicht. Für schnellere Elektronen kann mit einer Re-

tardierspannung die Driftgeschwindigkeit bis in diesen Bereich reduziert werden, um

die energetische Auflösung zu verbessern. Leider konnte in dieser Arbeit aufgrund eines

Kurzschlusses zu weiten Teilen nicht auf eine Retardierspannung zurückgegriffen werden.

In [34] wurden mit dem Programm SIMION für den Bereich der Driftgeschwindigkeiten

von 15 eV bis 40 eV der Akzeptanzwinkel, die Transmission und die Auflösung eines bau-

gleichen TOFs simuliert. Weiterhin wurde herausgefunden, dass die Transmission nicht

über alle Energien konstant ist und sich deshalb nur für spektrale Breiten von wenigen

eV vernachlässigbar auswirkt. Das bestmögliche Auflösungsvermögen dieses TOFs wur-

de auf 0,3 eV spezifiziert.
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Die Umrechnung der Flugzeiten in kinetische Energie erfolgt durch den Zusammenhang

Wkin =
me L

2
eff

2(t− t0)2
− U, (3.1)

mit der Retardierspannung U , dem Ionisationszeitpunkt t0 bezüglich der angelegten

Zeitskala und der effektiven Flugstrecke Leff . Durch die elektrostatischen Linsen ergeben

sich kurzzeitige Beschleunigungen der Elektronen, so dass die geometrische Flugstrecke

durch Leff ersetzt werden muss. Die Parameter der Übertragungsfunktion können ent-

weder durch eine Simulation oder durch eine Kalibrierungsmessung bestimmt werden. In

beiden Fällen werden Wertepaare von Flugzeiten und entsprechenden Energien benötigt,

um anschließend die Funktion anzupassen. Bei der Simulation werden nach dem Modell

in [34] mit SIMION die Flugzeiten für verschiedene Elektronenenergien bestimmt. In

dieser Arbeit wurden stattdessen Kalibrierungsmessungen mit Xenon durchgeführt. In

den Flugzeitspektren können mehrere Peaks von Auger-Elektronen mit Literaturwer-

ten identifiziert werden und so Wertepaare für Anpassung der Funktion bereitgestellt

werden.

3.6 Elektro-optisches Abtasten

Das EOS diente in dieser Arbeit in erster Linie dazu, die zeitliche Überlagerung der

THz- und der XUV-Pulse zu finden, also die optischen Weglängen beider Propagations-

strecken ab dem Strahlteiler am Anfang des Aufbaus anzugleichen. Daher muss der EO-

Kristall in der Wechselwirkungszone des Experiments positioniert werden. In Abbildung

3.8 ist die experimentelle Realisierung des EOS schematisch dargestellt. Sie entspricht

im Wesentlichen der allgemeinen Beschreibung in Abschnitt 2.4.3. Der ZnTe-Kristall

von 300µm Dicke wurde in einem in transversaler Ebene rotierbaren Halter anstelle des

Ofens eingebaut. Dafür musste das TOF um circa 15 mm von der Wechselwirkungszo-

ne entfernt werden. Der XUV-Strahl ist für die Sondierung des THz-Feldes durch EOS

nicht geeignet. Stattdessen wird durch die vollständig belüftete Harmonischenquelle der

NIR-Strahl aus der Hohlfaser ungefiltert hindurch geleitet. Die optische Weglängen un-

terscheidet sich dann nur um den Faktor des Brechungsindexes der Luft, was etwa 3 mm

entspricht. Die Strahlführung in der Experimentierkammer ist ansonsten so wie in Ab-

schnitt 3.5 beschrieben. Nach der gemeinsamen Propagation durch den Kristall divergiert

der THz-Strahl und braucht nicht weiter beachtet zu werden, während der NIR-Strahl
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Abbildung 3.8: Messaufbau zum elektro-optischen Abtasten des THz-
Feldes. NIR- und THz-Pulse überlagern sich im ZnTe. Die vom elektrischen
Feld abhängige Drehung der Polarisation des NIR-Strahles wird detektiert.

durch ein Fenster aus der Kammer ausgekoppelt wird. Danach folgt der optische Auf-

bau mit einem λ
4 -Plättchen, einem polarisierendem Strahlteiler und den Photodioden

mit Differenzverstärkung. Damit die beiden Teile des Sondierungsstrahles sicher auf die

Oberflächen der Dioden passen, ist vor dem Strahlteiler eine zusätzliche fokussierende

Linse positioniert. Für ein EOS sollten die Signale ohne Einfluss des THz-Feldes auf den

Dioden am besten gleich groß sein, so dass das Differenzsignal null wird. Dieses Ausba-

lancieren konnte alleine mit dem λ
4 -Plättchen nicht erreicht werden. Zu diesem Zweck

wurde ein zusätzliches λ
2 -Plättchen verwendet.

3.7 Atomstrahlofen

Für die Untersuchung von Stoffen, die bei Raumtemperatur nur im festen Aggregat-

zustand auftreten, wurde der folgend beschriebene Ofen entworfen. Typische Atom-

strahlöfen müssen aufgrund ihrer Größe und Störfelder verhältnismäßig weit weg von

der Interaktionszone betrieben werden. Daher können nur geringe Teilchendichten be-

reitgestellt werden. Für Messungen an Synchrotronquellen mit hohen Photonenzahlen

ist dies praktikabel, mit einer Hohe-Harmonischenquelle jedoch nicht. Mit 45 mm Ge-

samthöhe und 16 mm Durchmesser kann dieser Ofen so wie eine Gaskapillare unmit-

telbar unter einem XUV-Fokus positioniert werden, um eine maximale Teilchendichte
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zu gewährleisten. In Abbildung 3.9 ist ein Querschnitt durch den Ofen dargestellt. Das

Abbildung 3.9: Querschnitt durch den Atomstrahlofen.

Herzstück bildet die 30 mm lange Kartusche aus Edelstahl mit 6,4 mm Durchmesser. An

der konischen Spitze befindet sich das Ausgangsloch des Ofens mit 200µm Durchmesser.

Das Füllen der Kartusche erfolgt durch die offene Unterseite. Mit einer Edelstahlkugel

kann eine etwas kleinere Stufenbohrung im Inneren verschlossen werden. Die Kugel wird

durch ein eingeschraubtes Röhrchen fest angepresst, damit die Kartusche bis auf die

Austrittsöffnung dicht ist. Das Röhrchen ist gleichzeitig die Verbindung zu einer Halt-

erplatte. Letztere wird im Experiment fixiert und definiert die Ofenposition, während

die verschlossene Kartusche ein- und ausgebaut werden kann. Um die Kartusche her-

um wird eine eng gewickelte Heizspirale platziert. Der verwendete Heizdraht besteht

aus zwei Nickel-Chrom-Litzen, die durch gepresstes Magnesiumoxid elektrisch isoliert

werden. Eine Schicht aus der Edelstahllegierung Inconel bildet den Mantel des Drah-

tes. Der Heizstrom fließt in der beiden Adern gegenläufig, so dass sich die entstehenden

Magnetfelder kompensieren. Um die Heizspirale herum befinden sich zwei Rohrstücke

aus Edelstahl von 13 und 16 mm Außendurchmesser mit einer Wandstärke von 1 mm als

doppeltes Hitzeschild. Der Heizdraht geht nach 50 cm direkt im Anschluss an die unters-

te Wicklung der Spirale in einen Leiter mit kleinerem Widerstand über, dem Kaltende.

An dieser Stelle wird durch ein zusätzliches Kupfergeflecht die Wärme auf die Kammer-

wand abgeleitet, damit keine Hitzeschäden entstehen. Die Temperatur wird mit einem

Thermoelement direkt an der Heizspirale gemessen.
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Kapitel 4

Charakterisierung des

Messaufbaus

Dieses Kapitel widmet sich den umfassenden charakterisierenden Messungen der experi-

mentellen Aufbauten und deren Auswertung. Dabei wurden insbesondere die zeitlichen,

spektralen und räumlichen Eigenschaften der erzeugten IR-, XUV-, und THz-Pulse un-

tersucht. Außerdem wurde die Abstrahlcharakteristik des Atomstrahlofens vermessen.

4.1 Hohlfaserkompression

Beim normalen Betrieb des Hohlfaserkompressors werden zwischen 2,15 und 2,2 W mitt-

lere Leistung bei Pulslängen von 38 fs eingekoppelt. Der Neondruck liegt für eine gute

spektrale Verbreiterung zwischen 1 und 1,2 bar. Die gesamte Ausgangsleistung beträgt

ungefähr 70% der Eingangsleistung. Es befinden sich jedoch nur 50% in der zentra-

len EH11-Mode (siehe Abschnitt 2.2.6), während 20% in einer Korona aus Streulicht

verloren geht. Das Streulicht entsteht durch Laseranteile, die durch den Fasermantel pro-

pagieren. In Abbildung 4.1 ist das Spektrum der Eingangspulse und der Ausgangspulse

dargestellt. Aus der Bestimmung des zweiten Momentes ergeben sich für die doppelten

Standardabweichungen Werte von 23 und 100 nm. Die Schwerpunkte liegen bei 795 bzw.

755 nm. Im Idealfall müsste die Selbstphasenmodulation (siehe Abschnitt 2.2.2) zu einer

symmetrischen spektralen Verbreiterung führen. Die bevorzugte Erzeugung von blauen

Komponenten kann aber durch Self Steepening und ionisationinduzierte Blauverschie-

bung erklärt werden (siehe Abschnitt 2.2.3 und 2.2.5). Die fourierlimitierte Dauer der

Ausgangspulse beträgt für dieses Spektrum 8 fs. Die Messung der Pulsdauer erfolgte zu-

letzt im Rahmen einer Diplomarbeit im Jahr 2012 mit einem geeignetem SPIDER der

Firma Venteon [14]. Unter Verwendung fast desselben experimentellen Aufbaus bei sehr

ähnlichen Ausgangsspektren der gleichen Breite wurden Pulsdauern zwischen 9 und 10 fs

gemessen. Aufgrund von schwer kompensierbaren hohen Ordnungen der spektralen Pha-
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Abbildung 4.1: Normierte Ein- und Ausgangsspektren
des Hohlfaserkompressors bei einem Neondruck von 1,1 bar
mit Schwerpunkten bei 795 bzw. 755 nm und Breiten von
23 bzw. 100 nm.

se traten Substrukturen mit bis zu 10% der Intensität des Hauptpulses auf. Unter der

Annahme, dass mit den kürzesten Pulsen die höchste Intensität erreicht wird, mit der

wiederum die höchsten Harmonischen erzeugt werden, erfolgt die Chirpkompensation

mit den Glaskeilen anhand der Höhe des Harmonischen-Cut-Offs.

4.2 Hohe Harmonische

Nach der Komprimierung und dem Strahltransport enthalten die IR-Pulse jeweils noch

0,9 mJ Energie. Unter der Annahme etwa 10 fs langer Pulse wird im Gastarget ein Fokus

mit einer Intensität im Bereich von 5 · 1014 W
cm2 erzeugt. Aus einer Messung mit einer

XUV-sensitiven kalibrierten Photodiode (SPD-1UVHCM von Technoexan Ltd.) ergab

sich eine Photonenzahl von 1 · 104 pro Puls. Der XUV-Strahl lief dabei durch zwei 200µm

Zr-Filter mit der Transmission von jeweils 50% und wurde von beiden Mo/Si-Spiegeln

reflektiert, die zusammen eine Reflektivität von 25% aufweisen (siehe Abbildung 3.4 und

3.5). Damit kann berechnet werden, dass in einer einzelnen Harmonischen bei 90 eV pro

IR-Puls 160 · 103 Photonen entstehen. Das entspricht einer Effizienz der Energiekonver-
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sion von 2,6 · 10−9, die etwas größer ist als bei sehr ähnlichen Quellen in [103] und [50].

Mit anderen Lasersystemen und erheblichem experimentellen Mehraufwand kann eine

deutlich höhere Harmonischenausbeute erreicht werden. Mit kürzeren Pulsen von 6 fs

Länge wurde in [85] eine um eine Größenordnung effizientere Konversion beschrieben.

Für die Streaking-Experimente wurde ein Zr-Filter weniger verwendet, dafür ergeben

sich zusätzliche Verluste von 8% durch den Mo-Spiegel, so dass 18,4 · 103 Photonen mit

jedem Puls zur Verfügung stehen.

Abbildung 4.2 zeigt das überlagerte Strahlprofil aller Harmonischen (> 65 eV), die durch

10 mm

10
 m

m

Abbildung 4.2: Strahl-
profil der Harmonischen,
dargestellt durch die nullte
Beugungsordnung des Git-
terspektrometers auf dem
Detektor im Abstand von
2, 15 m zur Quelle.

einen 400µm Zr-Filter transmittieren. Das Bild ergibt sich durch die Aufnahme der null-

ten Beugungsordnung mit dem Gitterspektrometer. Das Profil ist stark asymmetrisch

mit einer kurzen und einer langen Achse, die auf sehr unterschiedliche Divergenzwinkel

hinweisen. Die schmale Achse hat eine Breite von 1, 1 mm FWHM auf dem Detektor, der

2,3 m von der Quelle entfernt ist. So ergibt sich ein voller Divergenzwinkel von 0, 5 mrad.

Die lange Achse wird durch eine 3 mm große Apertur auf dem Strahlweg abgeschnit-

ten. Durch die Verbreiterung ab der Apertur folgt eine Divergenz bezogen auf die volle

sichtbare Breite der langen Achse von 4 mrad. Einen Meter hinter der Quelle, wo sich

die Apertur befindet, beträgt die Strahlbreite also 4 mm, so dass an jeder Seite 0,5 mm

abgeschnitten werden. Ein Grund für die Asymmetrie könnte ein astigmatischer Fokus

der Fundamentalen sein, obwohl die Einfallswinkel auf die plankonvexen Spiegel in der

Harmonischenquelle so gering wie möglich gehalten wurden.

Auf dem Fokussierspiegel des Streaking-Experiments, der sich 4,8 m entfernt vom Quell-

0,45 mm

0,
45

 m
m Abbildung 4.3: Auf-

nahme des Fokus der 55.
Harmonischen im Zielbe-
reich der Streak-Kamera
mit einer CCD-Kamera
mit Phosphorbeschich-
tung.

punkt der Harmonischen befindet, hat das Strahlprofil nach den ermittelten Divergen-

zen eine Größe von ungefähr 3x21 mm. Der Strahl passt also vollständig auf den Spiegel
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mit einem Durchmesser von 25 mm. Abbildung 4.3 ist eine Darstellung des fokussierten

Strahles der selektierten Harmonischen bei 90 eV. Die Aufnahme wurde in im Bereich

der Strahltaille mit einer CCD-Kamera hergestellt, die mit Phosphor beschichtet wurde.

Auch im Fokus ist das Profil sehr asymmetrisch mit einer Größe von 20x250µm.

Für die qualitative Messung eines Harmonischenspektrums wurde das in Abschnitt 3.3

beschriebene Gitterspektrometer verwendet. Jede Harmonische wird durch eine senk-

rechten Linie auf dem zweidimensionalen Detektor repräsentiert. In Abbildung 4.4 ist

eine waagerechte Pixelreihe aus dem Zentrum eines typischen Spektrums aufgetragen.

Die Pixelpositionen wurden zusätzlich den Photonenenergien zugeordnet und durch eine

Interpolation linear skaliert. Die niedrigeren Harmonischen unter 65 eV wurden mit einer

Zr-Folie herausgefiltert. Die Identifikation der Harmonischenordnungen erfolgt unter der

Annahme, dass es sich um die ganzzahligen ungeraden Bruchteile der Trägerwellenlänge

der Fundamentalen handelt, die durch den Schwerpunkt des Spektrums definiert wird.

Ein Aluminiumfilter liefert zusätzlich eine scharfe Absorptionskante bei 72,5 eV (siehe

Abb. 3.4), so dass die erste nicht herausgefilterte Harmonische bestimmt werden kann.

Bei einer Trägerwellenlänge von 755 nm (1,64 eV) entspricht das der 45. Harmonischen.

Die weiteren Harmonischen können dann abgezählt werden. Der Cut-Off befindet sich
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Abbildung 4.4: Exemplarisches Spektrum der Harmonischen bei
Transmission durch einen Zr-Filter (400µm)

im Bereich der 69. Harmonischen (10,9 nm, 113 eV) und damit deutlich über der Wel-

lenlänge, die für die Experimente vorgesehen und durch die Mo/Si-Spiegel im Bereich um

90 eV festgelegt ist. Dort befindet sich die 55. Harmonische (13,7 nm, 90,2 eV) im stabi-
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len Plateau-Bereich des Spektrums. Es ist auffällig, dass die 63. Harmonische schwächer

ausgeprägt ist als die benachbarten. In einer frühen Konfiguration der Harmonischen-

quelle ist diese Besonderheit bei Messungen mit dem selben Spektrometer nicht sichtbar

(vergleiche [50]).

4.3 Eichung des Flugzeitspektrometers

Für die Interpretation gemessener Elektronenspektren müssen die Flugzeiten der Elek-

tronen ihren kinetischen Energien zugeordnet werden. Zu diesem Zweck wurden Flug-

zeitspektren von Xenon aufgenommen. Anhand der hochaufgelösten Messungen von L.

O. Werme et al. [101] können die Positionen diverser NOO-Auger-Linien identifiziert

und ihren kinetischen Energien zugeordnet werden, wie es in Tabelle 4.1 aufgeführt ist.

Weil ihre Energie unabhängig von der Photonenenergie ist, eignen sich Auger-Elektronen

sehr gut für diese Eichung. Die zugeordneten Werte können an die Formel 3.1 angepasst

Peak # Flugzeit (ns) Energie (eV) Peak # Flugzeit (ns) Energie (eV)

1 61,8 36,2 10 110,3 17,02

2 63,7 34,99 11 115,6 15,92

3 65,0 34,14∗ 12 119,8 15,05

4 66,7 33,10∗ 13 122,8 14,45

5 68,5 32,09 14 125,8 13,95

6 69,2 31,71 15 134,8 12,54

7 73,0 29,73 16 154,2 10,07

8 94,0 21,44 17 174,9 8,08

9 100,6 19,45 - - -

Tabelle 4.1: Zuordnung der gemessenen Flugzeiten der NOO-Auger-Elektronen von Xe-
non zu ihren kinetischen Energien für die Detektoreichung anhand von [101]. Die Zuordnung
der Auger-Linien ist auch in Abbildung 4.5 dargestellt. Die Markierung * zeigt an, dass ein
Mittelwert von zwei nicht aufgelösten Linien angegeben ist.

werden, um eine Konversionsfunktion zwischen Flugzeit und kinetischen Energien zu

erhalten. Für die Retardierspannung, den Ionisationszeitpunkt bezüglich der angelegten

Zeitskala und der effektiven Flugstrecke ergeben sich die Werte U = 1,2 V, t0 = 50,4 ns

und Leff = 686,2 mm. In Abbildung 4.5-oben ist das Flugzeitspektrum mit den identifi-

zierten Auger-Linien dargestellt. Die untere Graphik in 4.5 zeigt das selbe Spektrum auf

einer Energieskala, die nach Formel 3.1 und den genannten Werten definiert wurde. Die

Energien der Auger-Linien passen erwartungsgemäß sehr gut zu den Werten in Tabelle
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4.1. Die Gesamtflächen der beiden Darstellungsformen des Spektrums unterscheiden sich

nur um 2%.

Bei dieser Messung wurden zusätzlich die Ströme in den Spulen zur Kompensation des
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Abbildung 4.5: Oben: Flugzeitspektren von Xenonelektronen bei einer Anregung mit
90 eV Photonenenergie. Für die Zuordnung der Flugzeiten zu entsprechenden kinetischen
Energien wurden die Auger-Linien identifiziert und eine Übertragungsfunktion angepasst.
Unten: Entsprechendes Elektronenspektrum in Abhängigkeit zur kinetischen Energie.

Magnetfeldes optimiert, indem die Höhe der Linien maximiert wurde. Insbesondere die

Linien der langsameren Elektronen wurden so ausgeprägter. Den größten Einfluss hat die

Kompensation des Erdmagnetfeldes durch das Spulenpaar mit der senkrechten Achse.
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4.4 THz-Quelle

4.4.1 Konversionseffizienz und Pulsenergie

Die Effizienz der Konversion von der eingehenden Pulsenergie in THz-Strahlung kann

auf zwei sehr unterschiedliche Arten definiert werden. Für die praktische Anwendung

ist interessant, wie viel Energie aus dem Kristall heraus propagiert und effektiv für ein

Experiment nutzbar ist. Diese unterscheidet sich jedoch erheblich von der tatsächlich im

Kristall erzeugten Menge an THz-Strahlung. In Abbildung 4.6 ist das Spektrum der ein-

gehenden Pulse zusammen mit den Spektren des im LiNbO3 entstandenen Streulichtes

für die Einstrahlung von s- bzw. p-polarisierten Lichtes dargestellt. Bei einer optimierten
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Abbildung 4.6: Spektrum des einlaufenden IR-Pulses
und des Streulichtes im LiNbO3 bei s- und p-polarisiertem
Einfall. Die gestrichelten Linien zeigen die Schwerpunkte
der Spektren an. Ihr Abstand spiegelt die gesamte Rotver-
schiebung durch die kaskadierte Differenzfrequenzmischung
wieder.

Ausgangsleistung im Fall der s-Polarisation ist eine deutliche Rotverschiebung des Spek-

trums sichtbar. Wenn eine p-Polarisation des Eingangspulses vorliegt, wird eine erheblich

abgeschwächte Leistung der ausgehenden THz-Strahlung bei geringerer Rotverschiebung

gemessen. Yeh et al. interpretieren die Verschiebung des Spektrums als Energieverlust

durch die Differenzfrequenzmischung [107]. Bei der Entstehung eines THz-Photons ver-

liert ein IR-Photon die entsprechende Energie und erhält eine etwas längere Wellenlänge.

Bei einer Frequenz von 0,83 THz (siehe Abbschnitt 4.4.3) verschiebt die Emission eines

THz-Photons ein IR-Photon um ∆λTHz ≈ 1,5 nm. Für eine grobe Quantifizierung kann

die Verschiebung der Schwerpunkte der Spektren von 797 nm auf 820 nm herangezogen
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werden [107]. In dieser Betrachtungsweise erzeugt jedes IR-Photon im Durchschnitt in

einer Kaskade 15 THz-Photonen. Das entspricht einer energetischen Konversionseffizienz

von 2,8%.

Der kalibrierte Pyrodetektor ist mit 2x2 mm sensitiver Fläche zu klein für eine Energie-

messung direkt an der Ausgangsseite des LiNbO3-Kristalls. Außerdem könnte gestreutes

IR-Licht die Messung verfälschen. Aus diesem Grund wurde kurz hinter der kollimieren-

den Teflonlinse der THz-Strahl mit einem im 90◦ Winkel fokussierenden Parabolspiegel

auf den Pyrodetektor fokussiert. Die Signalhöhe von 430 mV entspricht nach dem Um-

rechnungsfaktor 1,23 µJ
V einer Pulsenergie von 516 nJ. Dieser Wert kann als konservative

Abschätzung betrachtet werden, weil die in den folgenden Abschnitten bestimmten Fo-

kusgrößen die Vermutung nahe legen, dass der vollständige Fokus auch hier nicht auf

den Detektor passt. Die Teflonlinse misst an ihrer dicksten Stelle 10 mm. Abgeschätzt

propagiert der größte Teil des Pulses im Mittel durch 8 mm Material. Mit dem Absorp-

tionskoeffizienten α = 0,05 mm−1 für Teflon bei 0,83 THz [59] ergibt sich ein Verlust von

33%. Hinzu kommen die Verluste durch Reflexionen an den Oberflächen der Linse von

insgesamt 8%. Demnach liefert die THz-Quelle etwa 728 nJ Pulsenergie. Im Vergleich zur

Eingangsenergie von 550µJ entspricht das einer Konversionseffizienz von 0,13%, die so

hoch ist wie in vergleichbaren Experimenten [37, 105]. Das heißt nur ein zwanzigstel der

erzeugten THz-Strahlung gelangt nutzbar aus dem Kristall. Ungefähr 45% gehen durch

den Übergang vom LiNbO3 an Luft durch Fresnelverluste verloren. Eine volle Größen-

ordnung wird vom Kristall wieder absorbiert.

Der Fokus in der Experimentierkammer wird mit einem baugleichen Parabolspiegel er-

zeugt, wie für den oben erwähnten Testfokus für die Energiemessung. An dieser Stelle

ergibt die Messung mit dem Pyrodetektor nur noch 240 nJ (200 mV). In den Messungen,

die in den nächsten Abschnitten beschrieben werden, stellt sich heraus, dass der Fokus

mit ca. 2 mm 1
e2

-Radius größer ist als die Detektorfläche. Aus diesem Grund wird nur

die Hälfte der Pulsenergie von insgesamt 480 nJ detektiert. Die Differenz zwischen den

ermittelten Werten ergibt sich durch Verluste beim Strahltransport von der Quelle zum

Experiment. Die vorliegenden Verluste von 8% stammen von den Reflexionsverlusten bei

der Propagation durch das Einkoppelfenster in die Experimentierkammer. Aufgrund der

vorsichtigen Abschätzung der Energie kurz nach der Quelle sind die tatsächlichen Verlus-

te wahrscheinlich um einige 10% größer. Durch die äußerst schwierige Handhabung der

THz-Strahlung können kleine Ungenauigkeiten bei der Positionierung der Kupferspiegel

für den Strahltransport nicht ausgeschlossen werden. Dies kann zu einem Abschneiden

der Randbereiche des Strahlprofiles führen.

Eine sinnvolle Verbesserung der Apparatur wäre die Nutzung eines anderen Linsenma-

terials. Materialien wie HDPE, TPX, Tsurupica und Zeonex 480R könnten die Absorp-

tionsverluste mehr als halbiert werden [18].
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4.4.2 Strahlpropagation

Um das Risiko für das Abschneiden des Strahlprofiles zu verkleinern, wurde der divergent

aus der THz-Quelle propagierende Strahl bewusst nicht richtig kollimiert, sondern ein

konvergenter Strahl erzeugt. Bei einem Abstand zwischen Kristall und Linse von 95 mm

wird die Quelle in einem Abstand von (600 ± 20) mm abgebildet. Dies zeigt sich durch

ein maximales Signal auf dem Pyrodetektor bei einer Messung entlang der Propagati-

onsachse. Anhand der Bild- und Gegenstandsweite ergibt sich mit der Linsengleichung

eine Brennweite der Linse von (82±4) mm. Durch die Bestimmung des Krümmungsradius

der plan-konvexen Linse wurde mit der Linsenschleiferformel eine Brennweite von 86 mm

berechnet. Durch das sukzessive Vermessen eines transversalen Rasters mit dem Pyrode-
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Abbildung 4.7: Tranversales Profil des
THz-Strahles im Abstand von 75 cm von der
Teflonlinse. Aufgenommen mit der Rasterme-
thode (siehe Abschnitt 3.4)

tektor wurde an mehreren Stellen Profile des THz-Strahles aufgenommen. In Abbildung

4.7 ist als Beispiel das Strahlprofil im Abstand von 75 cm von der Teflonlinse dargestellt.

Durch die Bestimmung der horizontalen und vertikalen FWHM-Breiten im Abstand von

75 cm zur Linse von x1 = (20,4± 0,3) mm und y1 = (22,5± 0,4) mm, sowie im Abstand

von 106 cm zur Linse von x2 = (23,2±0,4) mm und y2 = (25,4±0,4) mm, kann der volle

Divergenzwinkel des Strahles von θx = (9 ± 2) mrad und θy = (10 ± 3) mrad hinter der

Abbildung berechnet werden. Auf den parabolischen Fokussierspiegel in der Experimen-

tierkammer, der sich 125 cm von der Linse entfernt befindet, trifft also ein Strahl mit

einer FWHM-Breite von vertikalen (24,9 ± 1,3) mm und horizontalen (27,5 ± 1,9) mm.

Hierbei wurde bereits berücksichtigt, dass durch das Periskop direkt vor dem Fokussier-

spiegel das Strahlprofil um 90◦ gedreht wird. Mit einer freien Apertur von 50 mm kann

mit dem Spiegel also das volle Strahlprofil genutzt werden. Die verwendeten Kupferspie-
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gel im Periskop liegen nur 10-15 cm weiter vorne im Strahlweg wo das Strahlprofil schon

ca. 23 mm breit ist. Bei einer Reflektion um 90◦ steht als freie Apertur nur die Pro-

jektion von 35 mm des gesamten Durchmessers von 50 mm des Spiegels zur Verfügung.

Der Ansatz, eine Strahltaille auf der halben Propagationstrecke des THz von der Quelle

zum Experiment zu erzeugen, geht also nicht ganz auf, weil bei den letzten Umlenk-

spiegeln mit einem Abschneiden des Strahlprofiles gerechnet werden muss. Um dies zu

verhindern, könnte entweder die Strahltaille noch weiter Richtung Fokussierspiegel ge-

schoben werden oder aber ein THz-Teleskop aus zwei Linsen realisiert werden, mit dem

ein kleinerer kollimierter Strahl erzeugt wird.

Mit der gleiche Messmethode wurde auch die Strahltaille eines Testfokus außerhalb des

Experimentes untersucht. Im Abstand von 150 cm von der Teflonlinse wurde der THz-

Strahl mit einem Parabolspiegel der gleichen Brennweite wie im Experiment fokussiert

und in Abständen von je 10 mm die Strahlprofile aufgenommen. Tatsächlich stellen die

Bilder eine Faltung zwischen dem tatsächlichen Strahlprofil und der aktiven Fläche des

Pyrodetektors dar. Wenn sich, wie in diesem Fall, die Größe der gemessenen Strahlprofile

der Größe des Pyrodetektors annähert, muss eine Entfaltung vorgenommen werden, um

die unverfälschten Abmessungen der Strahlprofile zu bestimmen. In Abbildung 4.8 sind

die ermittelten 1
e2

-Radien aufgetragen. Als Fehler wurden die Schrittweiten der jeweiligen

Messraster angenommen. Durch das Anpassen der Strahltaille w(z) anhand der Funktion

w(z) = w0

√
1 +

(z − z0)2
z2R

(4.1)

können die Fokusgröße w0, die Fokusposition bezüglich der Optik z0 und die Rayleigh-

Länge zR bestimmt werden. In der Horizontalen ergeben sich die Werte w0 = (2,02 ±
0,06) mm, zR = (13,5 ± 0,5) mm und z0 = (112,8 ± 0,4) mm und in der Vertikalen

w0 = (1,90 ± 0,14) mm, zR = (11,3 ± 1,0) mm und z0 = (103,0 ± 0,6) mm. Die Foki

sind um fast 10 mm versetzt zueinander. Es liegt also ein astigmatischer Fokus vor.

Der Grund dafür liegt in den leicht unterschiedlichen Divergenzwinkeln auf den beiden

Achsen. Zusätzlich können bereits kleine Abweichungen von der idealen Justierung bei

einem Parabolspiegel für unterschiedliche effektive Spiegelradien auf den beiden Achsen

sorgen. Mit der Wellenlänge λ kann zusätzlich die Beugungsmaßzahl

M2 =
π w2

0

zR λ
(4.2)

berechnet werden. In Abschnitt 4.4.3 wird die mittlere Wellenlänge des THz-Strahles

λ = 0,36 mm ermittelt, so dass sich M2
x = 2,64 ± 0,26 und M2

y = 2,78 ± 0,66 ergeben.

Die Radien des beugungsbegrenzten Fokus wären folglich um mehr als den Faktor 2,5

kleiner als der Vorliegende. Der Fokussierspiegel im Experiment befindet sich 25 cm

näher an der Teflonlinse als es für die Optik in dieser Messung der Fall war. Aufgrund
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Abbildung 4.8: Darstellung der Taille des THz-Strahles
in horizontaler und vertikaler Achse. In Abständen von
10 mm wurden Strahlprofile mit der Rastermethode aufge-
nommen. Die Querschnitte wurden zusätzlich noch mit der
Detektorgröße entfaltet.

der Abhängigkeit zur Größe des Strahlprofils auf dem Fokussierspiegel, ist der Fokus im

Experiment vermutlich noch etwas größer.

4.4.3 Elektro-optisches Abtasten des Feldes

Der größte Nutzen der EOS-Messung lag darin, die zeitliche Überlagerung der THz-Pulse

und der Fundamentalen aus der Harmonischn-Erzeugung zu finden. Das ist möglich, weil

das ZnTe als EO-Kristall direkt im Fokus der Experimentierkammer positioniert werden

kann. Da die Messungen an Luft durchgeführt wurden, unterscheidet sich die optische

Weglänge der Harmonischen aufgrund des Brechungsindexes noch um ungefähr 2 mm

von der gemessenen Weglänge.

Außerdem kann durch das Verschieben der Pulse zueinander mittels EOS das elektrische

Feld der THz-Pulse vermessen werden. Für die Bestimmung der Gouy-Phasenverschiebung

(siehe Abschnitt 2.5.5) wurde das elektrische Feld an 7 Positionen direkt im Fokus und

alle 2 mm davor und dahinter vermessen. In Abbildung 4.9 sind die ermittelten Felder

mit einer zeitlichen Auflösung von 33 fs (10µm Delay) dargestellt. An den Hauptteil

jeden Feldes wurde als oszillierendes Feld mit einer Gauß-Verteilung als Einhüllender

die Funktion

E(t) = A exp

(
− t− t0

b

)
cos[f (t− t0) + Φ] (4.3)
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angepasst. Dabei steht A für die Feldamplitude, b für Breite der Einhüllenden, t0 für den

zeitlichen Versatz, f für die Frequenz der Oszillation und Φ für die relative Phase. Die

Änderung von Φ ist die gesuchte Gouy-Phasenverschiebung. In Abbildung 4.10 sind die
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Abbildung 4.9: EOS-Messung des THz-Feldes an ver-
schiedenen Positionen auf der Propagationsachse innerhalb
der Rayleigh-Länge. Anhand der Änderung der CE-Phasen
lässt sich die Gouy-Phase ablesen.

relativen Phasen an den 7 Messpunkten aufgetragen. Auf der Propagationsachse verhält

sich die Gouy-Phase, wie in Abschnitt 2.5.5 beschrieben, folgendermaßen:

ΦG(z) = −arctan

(
z − z0
zR

)
,

dabei ist z0 die Position des Fokus und zR die Rayleigh-Länge. In 4.10 wird zusätzlich

die angepasste Funktion ΦG(z) dargestellt. z0 wurde dafür auf 2 mm festgelegt, weil sich

an dieser Position die höchste Feldamplitude befindet. Es ergibt sich damit die Rayleigh-

Länge zR = (15,7± 1,2) mm. Mit der Gleichung

w0 =

√
M2 zR λ

π
(4.4)

können unter Einbezug der Beugungsmaßzahlen aus dem vorigen Abschnitt 4.4.2 und

der mittleren Wellenlänge von λ = 0,36 mm die Fokusgrößen w0x = (2,18 ± 0,19) mm

und w0y = (2,24 ± 0,35) mm berechnet werden. Erwartungsgemäß ist der Fokus wegen

des kleineren Strahlprofils auf dem Fokussierspiegels etwas Größer als im Testfokus in

Abbildung 4.8.

Um den Einfluss der Gouy-Phase auf die Streak-Messungen zu bestimmen, wurde eine
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Abbildung 4.10: Die CE-Phasen der einzelnen EOS-
Messungen aus Abbildung 4.9 in Abhängigkeit zu ihrer
Messposition auf der Propagationsachse. An die Werte
wurde die Gouy-Phase (Formel 2.71) angepasst um die
Rayleigh-Länge zu bestimmen.

lineare Änderung von dΦ = (61± 4) mrad/mm der Phase um den Zielbereich ermittelt.

Wie in Abschnitt 2.5.5 beschrieben, muss berechnet werden, wie lang ein infinitesimal

kurzer Puls aufgrund der Phasenverschiebung bei ein Streak-Messung erscheint. Dazu

fehlt noch die Breite des Gasvolumens in dem Ionisationen stattfinden und aus dem

Elektronen detektiert werden können. Für die Kapillare, die auch in dieser Arbeit ver-

wendet wurde, vermaß B. Schütte in [87] die Breite einer normalverteilten Gasdichte

zu ∆G = 0,75 mm FWHM, indem er die Öffnung Schrittweise auf der Propagations-

achse des XUV-Strahles verschob und jeweils die Elektronenausbeute bestimmte. Die

Abschätzung der Pulsbreite τG, mit der die durch Streaking ermittelten Pulsdauern ent-

faltet werden müssen, ergibt sich nach Formel 2.71 zu 9 fs.

Für die genauere Untersuchung des THz-Feldes wurde zusätzlich eine EOS-Messung in

einem größeren Zeitfenster mit Abständen von 20µm durchgeführt. In Abbildung 4.11-

links ist diese Messung dargestellt. Nach Formel 2.48 ist es theoretisch möglich die Höhe

der Feldstärken quantitativ zuzuordnen. Durch einen Fehler bei der Bestimmung der

Höhe des Gesamtsignals auf beiden Photodioden kann das elektrische Feld in diesem

Fall leider nur qualitativ beschrieben werden. Das Feldmaximum bildet ich innerhalb

eines optischen Zyklus am Anfang des Pulses aus. Danach sind deutliche Substrukturen

bis zum Ende des gemessenen Zeitfensters sichtbar. Vermutlich überlagern sich echte

Feldkomponenten mit Reflexionen des Hauptpulses, die bei einer Dicke des EO-Kristalls

von 2 mm ungefähr 6,5 ps verzögert detektiert werden müssten.
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Durch eine schnelle Fourier-Transformation (FFT) wurde aus dem elektrischen Feld
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Abbildung 4.11: Links: EOS-Messung des elektrischen Feldes der THz-Pulse. Rechts:
Spektrum des THz-Feldes aus einer FFT. Zusätzlich sind die Positionen der Absorptionsli-
nien von Wasser in rot eingezeichnet.

des THz-Pulses das entsprechende Spektrum berechnet, welches in 4.11-rechts abgebil-

det ist. Das Maximum der Frequenz befindet sich bei 0,66 THz. Als Trägerwellenlänge

wird jedoch in dieser Arbeit für alle Berechnungen der Schwerpunkt des Spektrums bei

0,83 THz verwendet. Die spektrale Zusammensetzung ist vergleichbar mit denen in [87]

und [105]. Das Spektrum weist diverse lokale Minima auf, die den Absorptionslinien von

Wasser sehr gut entsprechen. In Abbildung 4.11-rechts sind zusätzlich die Positionen der

Linien eingezeichnet [92]. Die Propagation durch 125 cm Luft wirkt sich also deutlich

auf das Spektrum aus. Intensivere Frequenzanteile bei der doppelten Frequenz des Ma-

ximums interpretieren Stepanov et al. [93] als mögliche Harmonische des THz-Pulses, die

im LiNbO3 entstehen. In dem vorliegenden Spektrum ist so eine Struktur bei 1,3 THz

vorhanden. Diese Harmonische können aber aufgrund der benachbarten Häufung von Ab-

sorptionslinien nicht ausgemacht werden. Durch die Teflonoptik im Strahlweg erfährt das

Spektrum eine weitere Deformation. Der Absorptionskoeffizient steigt mit der Frequenz

an, so dass die höheren Frequenzen stärker abgeschwächt werden als die niedrigeren. Bei

1 THz liegt der Koeffizient bei 0,6 cm−1, bei 1,5 THz schon bei 1,1 cm−1 und bei 2 THz

bei 1,5 cm−1 [59]. Auch hier zeigt sich, dass ein anderes Linsenmaterial Vorteile bringen

könnte. Zusätzlich könnte die Propagationstrecke des THz-Strahles eingehaust werden

und dann mit Stickstoff oder trockener Luft geflutet werden, um die Absorption durch

die Luftfeuchtigkeit zu minimieren.

4.4.4 Untersuchung des THz-Feldes durch Streaking

Für die quantitative Charakterisierung des THz-Feldes wurde die Streak-Kamera ver-

wendet. Die XUV und THz-Pulse werden schrittweise relativ zueinander verschoben,
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während das Photoelektronenspektrum von Neon gemessen wird. Proportional zum Vek-

torfeld des THz-Pulses werden die Photoelektronen beschleunigt oder gebremst. In Ab-

bilding 4.12 sind vertikal die kinetischen Energien und horizontal die relative Verzögerung

der beiden Pulse aufgetragen. Auf jeder Position wurden die Elektronen aus 15.000 Pul-

sen aufsummiert. Die Schrittweite lag bei 15µm (50 fs). Die Photonenenergie der XUV-

Pulse betrug 90 eV. Die intensivste Linie kann den 2p-Elektronen mit 21,6 und 21,7 eV

Abbildung 4.12: THz-Feld induzierte Verschiebung der kinetischen
Energien der 2p- und 2s-Photolinien von Neon (bei 69 eV und 41 eV). Die
XUV-Pulse wurden schrittweise relativ zu den THz-Pulsen verschoben.

Ionisationsenergie zugeordnet werden. Die Aufspaltung durch Spin-Bahn-Kopplung wird

nicht aufgelöst. Bei der zweitstärksten Linie darunter handelt sich um dir 2s-Elektronen

mit einer Bindungsenergie von 48,5 eV. Bei den niedrigeren kinetischen Energien sind

diverse Satelliten sichtbar, die ihren Ursprung in Shake-up-Prozessen haben (siehe Ab-

schnitt 2.1). Eine Zuordnung der Satelliten zu bestimmten angeregten Zuständen kann

anhand von [97] abgeglichen werden. Die Linie bei 33 eV entsteht Beispielsweise durch

die Ionisation von 2s-Elektronen, wobei eine Shake-up in einen 3p-Zustand stattfindet.

Für die Analyse der Spektren wurde an jeden 2p und 2s-Peak eine Gauß-Funktion ange-

passt und die jeweiligen Maxima in Abhängigkeit zur Zeitachse interpoliert um die feldin-

duzierte Energieverschiebung Wstreak zu erhalten. Die Steigung von Wstreak ergibt nach

Formel 2.55 die Streak-Geschwindidgkeit s, mit den Maxima 37,2 meV/fs bei W0 ≈ 69 eV

für die 2p-Elektronen und 27,4 meV/fs bei W0 ≈ 41 eV für die 2s-Elektronen. Da gilt
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Wstreak ∝
√
Wkin, nimmt auch auch das Maximum von s mit geringerer kinetischer

Energie der Elektronen Wkin ab. Mit Formel 2.54 aus dem Wstreak das entsprechende

Vektorpotential berechnet werden. Die zeitliche Ableitung des Vektorpotentials ergibt

das elektrische Feld. Es wird in Abbildung 4.13-links dargestellt und wurde unabhängig

voneinander aus den beiden Photolinien ermittelt. Die maximale Feldstärke liegt bei

7,8 MV/m. Aus dem Feldmaximum kann das Intensitätsmaximum der Einhüllenden be-

rechnet werden, woraus wiederum unter Einbezug der Fokusgröße aus Abschnitt 4.4.3

eine Pulsenergie von (600±146) nJ bestimmt werden kann. Die CE-Phase ist sehr ähnlich
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Abbildung 4.13: Links: Elektrisches Feld der THz-Pulse. Ermittelt aus Wstreak der 2p-
und der 2s-Photolinie. Rechts: FFT des Elektrischen Feldes

wie bei der EOS-Messung des Feldes. Abbildung 4.13 (rechts) zeigt die FFT des elek-

trische Feldes. Das Spektrum aus dem EOS ist aufgrund des größeren Zeitfensters der

Messung besser aufgelöst, die grobe Verteilung stimmt allerdings sehr gut überein. Ma-

ximum und Schwerpunkt liegen mit 0,7 und 0,8 THz ebenfalls sehr nahe an den Werten

der EOS-Messung.
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4.5 Messung der XUV-Pulsdauer

Für die Bestimmung der mittleren Pulsdauer der XUV-Pulse wurden Elektronenspek-

tren von Neon ohne und mit Einfluss des THz-Feldes vermessen. Die maximale Streak-

Geschwindigkeit s befindet sich im vorliegenden THz-Feld sehr nahe am Nulldurchgang

der Oszillation von Wstreak, daher wurde bei der Messung darauf geachtet, dass sich die

mittlere kinetischen Energien der Elektronen im Einfluss des Feldes nur geringfügig ver-

schieben. In Abbildung 4.14 werden die aufsummierten Spektren für jeweils eine halbe

Million XUV-Pulse gezeigt. Im Durchschnitt wurden pro Puls 0,55 Elektronen detek-

tiert. Neben den 2p- und 2s-Elektronen gehören dazu auch Satellitenelektronen und ein

geringer Untergrund. Durch den Vergleich der unbeeinflussten und der gestreakten Lini-
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Abbildung 4.14: Elektronenspektren von Neon bei
90 eV mit und ohne THz-Feld. Bezogen auf Abbildung 4.12
wurde ungefähr bei 3,3 ps gemessen.

enbreiten ist es mit der bekannten Größe s möglich nach Formel 2.67 die XUV-Pulsdauer

zu bestimmen. Wenn aber die Messungen in 50 Teilabschnitte mit jeweils 10.000 Pulsen

aufgeteilt wird, wie in den Abbildungen 4.15, zeigt sich, dass über den Zeitraum der Mes-

sungen unterschiedliche Drifts aufgetreten sein müssen. Im linken Bild sind die feldfreien

Spektren im Energiebereich um die 2p-Linie dargestellt. Die fast lineare Energieände-

rung weist auf eine kontinuierliche Verschiebung der Energien der XUV-Photonen hin.

Dafür kann es eine ganze Reihe von Gründen geben, z.B. könnte sich durch eine leichte

Änderung in der Hohlfasereinkopplung die Trägerwellenlänge der Fundamentalen ändern

oder eine leichte Verschiebung der Position des Laserstrahles vor oder nach der Hohlfaser

führt zu einer veränderten Phasenanpassung bei der Harmonischenerzeugung. Im rechten

Bild in 4.15 werden die gleichen Teilabschnitte des Spektrums mit THz-Feld dargestellt.

79



Es liegt eine noch stärkere Verschiebung der Energien vor, was auf eine Verschiebung

der CE-Phase des THz-Pulses im Verlauf der Messung hinweist. Für die weiteren Be-
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Abbildung 4.15: Darstellung der Energiedrifts bei der Messung der Spektren in Abbil-
dung 4.14 im feldfreien (links) und im gestreakten Fall (rechts) am Beispiel der 2p-Photolinie.
Die Messreihen wurden in 50 Abschnitte von 10.000 vermessenen Pulsen aufgeteilt

rechnungen wurden daher die Breiten der Peaks in den einzelnen Teilabschnitten durch

Anpassen von Gauß-Funktionen bestimmt und dann Mittelwerte gebildet. Dabei wurde

angenommen, dass die Energieverschiebungen in den Teilabschnitten vernachlässigbar

klein sind und die Streak-Geschwindigkeit nahezu konstant bleibt. In den Abbildungen

4.16 sind die Breiten als FWHM aufgetragen. Es ist auffällig, dass die Breiten der 2s-
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Abbildung 4.16: Darstellung der FWHM-Breiten der einzelnen Messabschnitte im feld-
freien (links) und im gestreakten Fall (rechts).

Peaks stärker gestreut sind als die der 2p-Peaks. Der Grund dafür ist die größere Menge

an detektierten 2p-Elektronen, die zu einem verbesserten Signal-zu-Rausch-Verhältnis

führen. Andererseits sind die 2p-Linien wesentlich breiter als die 2s-Linien. Tatsächlich
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hat das Flugzeitspektrometer bei kinetischen Energien von 30 eV die beste Auflösung

von 0,3 eV. Das abnehmende Auflösungsvermögen bei wachsender Energie der Elektro-

nen ist der Grund für die Unterschiede in den gemessenen Linienbreiten. In Tabelle 4.2

sind die Breiten mit den entsprechenden Streak-Geschwindigkeiten und den ermittelten

Pulsdauern mit und ohne Einfluss der Gouy-Phase eingetragen. Mit über 34,1 fs ist der

2s 2p

Breite (feldfrei)(eV) 1,28± 0,07 1,92± 0,05

Breite (mit THz)(eV) 1,66± 0,12 2,55± 0,08

s (meV/fs) 27,4 37,2

τXUV (fs) 38, 6± 10,0 45, 1± 4,8

τXUV,G (fs) 34,1± 11,3 41, 4± 5,2

Tabelle 4.2: Zusammenfassung der gemittelten FWHM-
Breiten der Abschnitte für die feldfreien und die gestreak-
ten Messungen, der vorliegenden Streak-Geschwindigkeiten
s und der berechneten Pulslängen mit und ohne Einfluss
der Gouy-Phasenverschiebung für die Photolinien 2s und
2p.

gemessene Wert der XUV-Pulsdauer um mehr als den Faktor 3 größer als erwartet. We-

gen der schlechteren Auflösung ist der Wert aus der Auswertung der 2p-Linie mit 41,4 fs

sogar noch höher. Ein naheliegender Grund für eine Verfälschung der Streak-Messung

könnte ein positiver linear Chirp der Pulse sein, der für eine zusätzlich Verbreiterung

im ansteigenden Vektorfeld führt. Eine Methode einen linearen Chirp festzustellen, ist

die Messung des Spektrums in einem Streak-Feld der gleichen Stärke mit umgekehrtem

Vorzeichen, wie in Abschnitt 2.5.3 beschrieben. Ein zweites Flugzeitspektrometer, das

für diese Messung vorgesehen war, musste aus dem Experiment entfernt werden, weil es

unter der Wärmestrahlung, die vom Ofen ausging, zu einem dramatischen Druckanstieg

im zugehörigen Flugrohr kam. Es konnte nicht geklärt werden, aus welchem Grund es

in einem Spektrometer zum Ausgasen kam, in einem baugleichen Gerät jedoch nicht. In

Abschnitt 2.5.3 wird zusätzlich ein verallgemeinerter Ansatz erläutert, um den linearen

Chirp in die Auswertung mit einzubeziehen. Es werden dafür lediglich Messungen mit

zwei beliebigen unterschiedlichen Streak-Geschwindigkeiten benötigt. Es können folglich

die Linienbreiten der Messungen an der 2s und der 2p Linie verglichen werden. Aus For-

mel 2.68 ergibt sich dann eine Pulsdauer von 60± 32 fs. Wegen der geringen Auflösung

der 2p-Linien und der großen Standardabweichung hat dieser Wert wenig Aussagekraft.

Es muss außerdem beachtet werden, dass sich bei der Berechnung der fourierlimitier-

ten Spektren von Pulsen mit Beispielsweise 10 oder 30 fs Dauer Bandbreiten von 180

bzw. 60 meV ergeben. Das heißt, schon die ungestreakten Photolinien sind mit über 1 eV

deutlich breiter als es für die gemessenen Pulslängen notwendig ist, selbst wenn es sich

um gechirpte Pulse handelt. Daraus kann gefolgert werden, dass die mittlere Photonen-

energie der Harmonischenpulse im Bereich von 1 eV fluktuiert. Dieses Verhalten zeigte

81



sich auch in [87]. Eine Konsequenz dieser verbreiterten Spektren ist eine verminderte

zeitliche Auflösung der Streak-Kamera.

Es ist weiterhin nicht auszuschließen, dass die Pulse außer einem linearen Chirp noch

relevante höhere Ordnungen der spektralen Phase aufweisen oder sogar einen räumlichen

Chirp. Beides könnte zu einer zusätzlich Verbreiterung der gestreakten Spektren führen.

Für eine Bestimmung der Pulslänge, die weder durch die spektrale Phase noch durch

Fluktuationen der Photonenenergien beinflusst wird, können Auger-Elektronen verwen-

det werden, wie in 2.5.4 beschrieben. Statt mit Neon wurde zu diesem Zweck Xenon für

eine Streak-Messung herangezogen. In Abbildung 4.17 ist ein Messung der N4,5O2,3O2,3

Auger-Elektronen aus den möglichen 4d−1 Vakanzen dargestellt. Am besten eignet sich

die separate Auger-Linie bei 29,7 eV für die weitere Auswertung. In dem gestreakten

Elektronenspektrum der gleichen Auger-Linien in Abbildung 4.18 zeigt sich, dass die

feldinduzierte Verbreiterung zu einer Überlagerung der ausgesuchten Auger-Linie mit

den Benachbarten führt. Aus diesem Grund wurden in die Bestimmung der Breiten alle

neun Auger-Linien in diesem Bereich mit einbezogen. Im ersten Schritt wurde vom feld-

freien Spektrum ein keilförmiger Untergrund abgezogen, so dass die Höhe der Kurve vor

der ersten und nach der letzten Linie bei ungefähr null liegt. Diese Ansatz wurde auch von

Schütte et al. verwendet, um simulierte Spektren dieser Auger-Elektronen mit den Mes-

sungen in Deckung zu bringen [88]. Die Form der Linien ergibt sich durch die Faltung der

Auflösung des Spektrometers von 300 meV und den natürlichen Linienbreiten der jewei-

ligen Zustände von (111±3) meV und (103±3) meV, je nachdem ob es sich um 4d−15/2 oder

4d−13/2 handelt [49]. Diese Faltung aus einer Gauß- und einer Lorentz-Kurve wird Voigt-

funktion genannt und wurde an 9 Linien gemeinsam an die Messung angepasst. Als freier

Parameter bleibt nur noch die Höhe der einzelnen Peaks. Die Breiten ergeben sich aus

den obigen Werten und die Positionen aus den Literaturwerten in [101]. In Abbildung

4.17 sind neben dem gemessenen Spektrum die einzelnen Voigtfunktionen und deren

Summe dargestellt. Die angepasste Kurve deckt sich sehr gut mit der Messung. In dem

gestreakten Spektrum in Abbildung 4.18 wurde der gleiche Untergrund abzogen wie im

feldfreien Fall. Die Messung zeigt neben einer deutlichen Verbreiterung der Linien auch

eine Verschiebung des gesamten Spektrums, die darauf zurückzuführen ist, dass die re-

lative Ankunftszeit des XUV-Pulses nicht beim Nulldurchgang des Vektorpotentials des

THz-Pulses, sondern kurz dahinter liegt. Für Anpassung der gestreakten Auger-Linien

wurden 9 Gauß-Verteilungen verwendet. Die Positionen wurden vorher definiert, indem

die Verschiebung der ersten Linie, mit der geringsten Energie, relativ zum feldfreien Fall

bestimmt wurde und anschließend die Verschiebungen der anderen Linien unter Einbe-

zug der Tatsache berechnet wurden, dass die feldinduzierte Energieverschiebung Wstreak

mit der kinetische Energie ansteigt. Aus den relativen Peakhöhen der feldfreien Messung

wurden bezogen auf die erste Linie die Höhen berechnet. Als freier Parameter bleibt die

82



Energie(eV)

30 32 34 36 38

E
re
ig
n
is
se

0

500

1000

1500

2000

2500

3000

3500

4000

4500

Abbildung 4.17: Darstellung der Messung der
N4,5O2,3O2,3 Auger-Elektronen von Xenon (blau) ohne Ein-
fluss des THz-Feldes mit angepassten Voigtfunktionen, die
separat (grau) und als Summe (orange) abgebildet sind.
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Abbildung 4.18: Darstellung der Messung der gestreak-
ten N4,5O2,3O2,3 Auger-Elektronen von Xenon (blau) mit
angepassten Gauß-Verteilungen, die seperat (grau) und als
Summe (orange) abgebildet sind.
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Breite der Gauß-Funktionen übrig, wobei zur Vereinfachung angenommen wurde, dass

alle Linien gleich breit sind. Der Anstieg der Streak-Geschwindigkeit mit der kinetischen

Energie wird nicht berücksichtigt. Dadurch werden mit steigender Energie die Breiten

der Linien geringfügig unterschätzt und die Höhen entsprechend überschätzt. In Abbil-

dung 4.18 sind ebenfalls neben der Messung zusätzlich die einzelnen Gauß-Verteilungen

und ihre Gesamtsumme eingetragen. Die berechnete Kurve passt gut zu den Messergeb-

nissen, insbesondere im Bereich der ersten Auger-Linie.

Die Linienbreite im feldfreien Fall ist σU = 0,38 eV und im gestreakten Fall σs = 1,18 eV.

Aus der natürliche Linienbreite des 4d−15/2 Zustandes kann mit Formel 2.2 die Lebensdau-

er von 5,9 fs berechnet werden. Daraus ergibt sich eine asymmetrische Verbreiterung der

gestreakten Auger-Linie, die vernachlässigt werden kann (siehe Abschnitt 2.5.4). Zudem

gab es während der Messung eine leichte Verschiebung der CE-Phase des THz-Feldes,

der sich in einer kontinuierlichen Verschiebung der kinetischen Energien der gemessenen

Elektronen von 100 meV bemerkbar macht. Eine Entfaltung der bestimmten Linienbreite

mit der Weite der Verschiebung zeigt ebenfalls eine vernachlässigbare Auswirkung. Der

Einfluss der Gouy-Phase ist der gleiche wie bei den Neonmessungen τG = 9 fs. Bei einer

Streak-Geschwindigkeit von 24 meV/fs ergibt sich nach Formel 2.67 und der Entfaltung

mit τG eine Pulsdauer von 45,7 fs. Die Auswirkung von FAPCI (siehe 2.5.4) ist schwierig

zu beziffern. Eine sehr grobe Abschätzung liefern die Messungen und Simulationen von

Schütte et al. am freien Elektronen Laser FLASH [88]. Bei einer Photonenenergie von

92 eV wurden ebenfalls die N4,5O2,3O2,3 Auger-Elektronen von Xenon im THz-Feld un-

tersucht. Im ansteigenden Vektorpotential zeigte sich im Vergleich zum Abfallenden eine

stärkere Verbreiterung der gestreakten Auger-Linie. Bei einer deutlich höheren Streak-

Geschwindigkeit als in den hier vorgestellten Messungen ergab sich eine Asymmetrie von

etwa 20%. Selbst wenn dieser unrealistisch große Wert auf die vorliegenden Spektren be-

zogen wird, ergäbe sich noch eine Pulslänge von über 40 fs.

Zusammenfassend kann für die Dauer der vorliegenden XUV-Pulse nur eine obere Gren-

ze von 30 bis 40 fs bestimmt werden. Diese Werte weichen stark von den erwarteten

Pulsdauern im Bereich von 10 fs ab. Für diese Diskrepanz kommen drei Hauptgründe in

Frage:

1. Schon mit der Hohlfaser werden Pulsdauern im Bereich von 30 bis 40 fs generiert.

2. Die Harmonischen erfahren bei der Propagation von der Quelle zum Experiment

unbekannte dispersive Einflüsse.

3. Die Messungen werden durch systematische Fehler stärker verfälscht als es berück-

sichtigt wurde, weil bei den Photoelektronen eine komplizierte spektrale Phase und

bei den Auger-Elektronen die Auswirkungen von FAPCI nicht richtig einbezogen

wurden.
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Gegen den ersten Punkt spricht der Vergleich der Pulsparameter vor und nach dem

Umbau der Harmonischenquelle. Mit Pulsenergien, die um den Faktor 3 geringer sind

als früher, werden unter Verwendung eines Fokussierspiegels der gleichen Brennweite

auch die gleichen Ordnungen der Harmonischen erreicht. Das heißt es müssen ähnliche

Intensitäten im Gas vorliegen. Das ist aber nur möglich, wenn entweder die Pulse aus

dem HFC deutlich kürzer sind als die früheren von 25 fs Länge oder aber der kollimierte

Strahldurchmesser wesentlich größer als früher ist und damit der Fokus im Verhältnis

verkleinert wurde. Letzteres ist allerdings nicht der Fall. Tatsächlich kann nicht ausge-

schlossen werden, dass zwei oder sogar alle drei genannten Aspekte zutreffen.

4.6 Profil des atomaren Magnesiumstrahles

In einem separaten Testexperiment wurde das Profil des erzeugten atomaren Magnesi-

umstrahles aufgenommen. Zu diesem Zweck wurde in 3 mm Abstand zur Öffnung ein

Objektträger positioniert. Zwischen der Öffnung und dem Glas befand sich ein manuell

bewegliches Blech, mit dem der Strahlweg schnell abgeschirmt bzw. freigegeben werden

konnte. Die Temperatur wurde langsam erhöht bis sich auf dem Blech eine aufgedampfte

Schicht abzeichnete. Dann wurde bei auf einige Grad konstanter Temperatur für 180 Se-

kunden der Objektträger bedampft. Das Thermoelement befand sich in unmittelbarem

Kontakt mit dem Heizdraht. Zwar war die Kartusche des Ofens fast vollständig und nahe

vom Heizdraht umgeben, trotzdem kann angenommen werden, dass die Temperatur im

Inneren des Ofens möglicherweise etwas geringer war. Gemessen wurde bis 700 ◦C, die

innere Temperatur entsprach abgeschätzten 650 bis 700 ◦C. In früheren Experimenten

wurden Öfen bei 100◦ bis 200◦ weniger betrieben [102, 55, 15]. In den genannten Pu-

blikationen wurden andererseits auch deutlich geringere Teilchendichten benötigt, weil

für die Untersuchungen Synchrotronstrahlung oder Elektronenstrahlen verwendet wur-

den. Durch die unerwartet hohen benötigten Temperaturen ergibt sich ein Teilchenstrahl

im Grenzbereich der Effusivität. Das zeigt sich bei der Berechnung der mittleren freien

Weglänge λ nach Formel 2.73. Bei den Dampfdrücken von 437 Pa und 1004 Pa für 650

und 700◦C, die anhand der Dampfdruckkurve im Anhang A abgelesen werden können,

ergeben sich die mittleren freien Weglängen λ650 = 292µm und λ700 = 134µm. Sie sind

ähnlich groß wie der Durchmesser der Öffnung von 200µm, so dass sich die Knudsen-

Zahlen mit kn650 = 1,5 und kn700 = 0,7 in einem Bereich befinden, in dem sich die

Atome durch Stöße gegenseitig beeinflussen. Das aufgedampfte Profil ist trotzdem ein
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wohldefinierter Kreis von ungefähr 6,5 mm sichtbarem Durchmesser.

Mit einem interferometrischen Mikroskop wurde die Dicke des aufgedampften Magne-
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Abbildung 4.19: Die Graphik zeigt den Querschnitt
des gemessenen Höhenprofils der Magnesiumschicht, die in
3 mm Abstand vom Ofen in 180 s auf einem Objektträger
abgeschieden wurde (blau), die Glättung des gemessenen
Querschnittes (orange), sowie die berechneten Höhenprofi-
le für β = 0,33 (schwarz) und eine dünnwandige Öffnung
mit β → ∞ (rot). Für eine bessere Vergleichbarkeit wur-
den die maximalen Höhen der berechneten Profile an die
Messung angepasst.

siums bestimmt. Aufgrund der radialen Symmetrie reichte die Messung eines schmalen

Streifens von 0,3x6,6 mm über der Mitte des Profils. Eine zentrale Pixelreihe des Strei-

fens ergibt einen Querschnitt des Strahlprofiles und ist in Abbildung 4.19 dargestellt.

Die Messwerte weisen ein starkes Rauschen auf, zeigen aber ein deutliches fast sym-

metrisches Höhenprofil mit einem mittigen Maximum. Durch eine Glättung der Werte

durch einen gleitenden Mittelwert ist das Profil besser interpretierbar. Wegen der radia-

len Symmetrie kann aus der Fläche des Querschnittes das Volumen des aufgebrachten

Materials von 0,13 mm3 berechnet werden. Die Dichte von Magnesium im festen Aggre-

gatzustand beträgt 1,74 g/cm3 und die Masse pro Atom 24,505 u (≈ 40 · 10−24 g). Daraus

folgt eine Gesamtmenge N von 5,6 · 1018 aufgedampften Magnesiumatomen und ein NT

von 3,1 · 1016 Teilchen, die entsprechend der Aufdampfzeit pro Sekunde die Öffnung des

Ofens verlassen. Die Divergenz des Atomstrahles im Bezug auf die FWHM-Breite be-

trägt 95◦.

Aus den theoretischen Ansätzen in Abschnitt 2.6 kann aus der Geometrie der Ofenöff-

nung, der Temperatur und dem Druck im Ofen berechnet werden, wie groß der Teil-
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chenfluss ist und in welcher Winkelverteilung er auftritt. Die maßgebliche Relation für

die Winkelverteilung ist der Quotient β aus dem Durchmesser der Öffnung und der

Wandstärke. Den technischen Zeichnungen nach hat der Ofen bei einer Wandstärke von

0,6 mm ein β von 0,33. In Abbildung 4.19 ist die zugehörige Winkelverteilung proji-

ziert auf ein planes Substrat im Abstand von 3 mm nach Formel 2.88 eingezeichnet. Das

gemessene Profil ist deutlich breiter als das berechnete. Das zusätzlich abgebildete be-

rechnete Profil für ein dünnwandige Öffnung (β →∞) ist nur geringfügig breiter als das

Gemessene und passt abgesehen von den Randbereichen von der Form recht gut dazu.

Auch die Menge der Atome pro Sekunde liegt im dünnwandigen Fall am nächsten an

der Berechnung auf Grundlage der Messung. In Tabelle 4.3 sind die Werte aus der Mes-

sung und der theoretischen Berechnungen zusammengefasst. Die Diskrepanz zwischen

β NT (s−1 · 1015) Divergenz (◦)

Messung 31 95

650◦C, 300 Pa 0,33 2,51 50

→∞ 12,6 105

700◦C, 800 Pa 0,33 5,61 50

→∞ 28,2 105

Tabelle 4.3: Gemessene und berechnete
Werte der Teilchenzahl NT , die pro Sekun-
de den Ofen verlassen für Temperaturen von
650 und 700 ◦C bei β-Quotienten von 0,33
und konvergierend gegen∞. Zusätzlich ist die
Divergenz bezüglich der FWHM-Breiten auf-
geführt.

der Messung und den theoretisch ermittelten Werten hat ihren Ursprung in vermehrten

Stößen der Atome untereinander. Wenn die mittlere freie Weglänge der Teilchen kürzer

ist als der Kanal, ergibt sich effektiv eine kürzere Kanallänge als geometrisch vorliegt.

Zusätzlich ist das Substrat mit 3 mm Abstand möglicherweise zu dicht an der Öffnung,

um diese als Punktquelle zu betrachten.

Mit den ermittelten Werten kann zusammen mit der Kenntnis über die Fokusgröße

und der Anzahl der Photonen pro XUV-Puls abgeschätzt werden, wie viele Elektronen

im Mittel pro Puls durch Photoionisation freigesetzt werden. Zu diesem Zweck wird

zunächst das Volumen bestimmt, in dem sich der Atom- und der XUV-Strahl überla-

gern. Für eine abschätzende Rechnung genügt es den XUV-Strahl als divergenzfrei und

mit rechteckigem Profil entsprechend der Fokusgröße aus Abschnitt 4.2 zu betrachten.

Demnach hat das Profil eine Höhe H von 20µm und eine Breite b von 250µm. Der

THz-Strahl propagiert auf der z-Achse durch das Gasmedium, so dass das Volumen, in

dem detektierbare Elektronen entstehen, auf dieser Achse durch den Akzeptanzbereich

des Flugzeitspektrometers begrenzt wird. Der Bereich ist bei einem idealen Abstand

von 5 mm zur Spektrometeröffnung und ±16◦ Akzeptanzwinkel ungefähr 2,8 mm groß.
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In Abbildung 4.20 wird aus zwei Perspektiven dargestellt, wie sich das quaderförmige
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Abbildung 4.20: Skizze zur Abschätzung des Volumens, in
dem Elektronen emittiert und detektiert werden können. Es ergibt
sich aus dem Bereich in dem sich Atom- und der XUV-Strahl
überlagern und dem Akzeptanzbereich des Spektrometers

Volumen geometrisch ergibt. Das oben ermittelte Abstrahlprofil für den Abstand von

3 mm kann linear skaliert werden und so an den Abstand des XUV-Strahles zur Ofenöff-

nung von circa 0,75 mm angepasst werden. Durch ein Integration der Strahlprofiles in

diesem Abstand über die Fläche von 250µm x 2800µm ergibt sich, dass ein Viertel

der abgestrahlten Atome in diesem Bereich auftreffen. Die Teilchenzahldichte über die

20µm Höhe H des Quaders wird aufgrund der geringen Änderung als konstant angenom-

men. Die Menge an Atomen, die mit dem ultrakurzen XUV-Puls interagieren können,

entspricht der Anzahl, die sich in einer Momentaufnahme in dem Volumen befinden.

Dazu kann die mittlere Geschwindigkeit der Maxwellschen Geschwindigkeitsverteilung

v ≈ 900 m/s herangezogen werden (siehe Abschnitt 2.6). Mit der folgenden Formel kann

die Anzahl Nm der Atome berechnet werden, die sich zu jedem Zeitpunkt im definiertem

Zielvolumen befinden:

Nm =
0,25NT H

v
. (4.5)

Daraus ergibt sich für Nm ein Wert von circa 172 · 106 Atomen. Das entspricht einem

mittlerem Druck von etwa 1,7 · 10−3mbar bzw. der mittleren Teilchenzahl von 1,2 · 1013

pro cm3. Die maximalen Werte auf der Mittelachse des Abstrahlprofiles zum Vergleich

sind 2 · 10−1mbar und 1,5 · 1014 Teilchen pro cm3.

Der Wirkungsquerschnitt für die 2p-Photoionisation im Bereich von 90 eV Photoenergie

σ2p beträgt 6 Mb [106, 44]. Die Wahrscheinlichkeit für eine Ionisation kann durch

W =
σ2pNmNP

A
(4.6)

berechnet werden. Dabei steht NP für die Photonenzahl pro XUV-Puls (siehe Abschnitt

4.2) und A = H · b für die Fläche des XUV-Fokus. Nach dieser Berechnung entstehen im

Mittel 0,4 2p-Photoelektronen pro Puls der Harmonischen.
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Die Charakterisierung des Atomstrahles lässt außerdem eine gute Abschätzung des Ein-

flusses der Gouy-Phase auf eine Streak-Messung zu. An das Strahlprofil für den Abstand

von 0,75 mm zur Öffnung des Ofens wurde eine Gauß-Funktion angepasst, die sich gut mit

dem Profil deckt. Mit der vollen Halbwertsbreite von 0,83 mm und dΦ = (61± 4) mrad/mm

aus Abschnitt 4.4.3 kann nach Formel 2.71 der Gouy-Phasenverschiebung eine Pulsdauer

von τG = 9,7 fs zugeordnet werden.
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Kapitel 5

Spektroskopie und THz-Streaking

an atomarem Magnesium

Mit dem Atomstrahlofen konnte eine ausreichende Teilchendichte des atomaren Magne-

siums erzeugt werden, um mit ca. 90 eV-Photonen aus der Harmonischenquelle Elek-

tronenspektren aufzunehmen. Darüber hinaus gelang es die Magnesiumatome mit der

THz-Streak-Kamera zu vermessen. Im ersten Teil dieses Kapitels wird das feldfreie

Spektrum genauer untersucht. Der zweite Teil widmet sich der Auswertung der Streak-

Messung. Dabei zeigten sich Diskrepanzen im Bezug auf die Vermessung der Streak-

Geschwindigkeit in Abschnitt 4.4.4 und der Pulsdauermessungen in Abschnitt 4.5. Da

die Messung in sich schlüssig interpretiert werden kann, werden die Widersprüchlichkei-

ten erst am Ende diskutiert.

5.1 Magnesium-Spektrum

Für die Erzeugung des Magnesiumsdampfes wurde der Ofen im gleichen Temperatur-

bereich zwischen 650 und 700 ◦C betrieben, wie für die Messungen in Abschnitt 4.6.

Das aufsummierte Spektrum der Elektronen von 106 XUV-Pulsen wird in Abbildung

5.1-links dargestellt. Eine Verschiebung der mittleren Photonenergie der XUV-Pulse im

Verlauf der Messung, wie in den Neon-Messungen in Abschnitt 4.5 wurde nicht festge-

stellt. Zum Vergleich ist in 5.1-links ein Spektrum aus einem Synchrotron-Experiment

abgebildet [39]. Wenn berücksichtigt wird, dass in der Vergleichsmessung Photoelektro-

nen mit 80 eV Energie verwendet wurden, dann stimmen die Positionen der Peaks in

beiden Spektren sehr gut überein. Das gilt auch für weitere Literaturwerte aus [52], [16]

und [51]. Magnesium hat die Ordnungszahl 12 und die entsprechende Elektronenkonfi-

guration 1s22s22p63s2 im Grundzustand. Für den Überblick über die möglichen Einzel-

und Doppelionisationen ist in der Graphik 5.2 ein Termschema abgebildet, in dem unter

anderem die erreichbaren Vakanzen in den Elektronenschalen abgelesen werden können.
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Abbildung 5.1: Links: In dieser Arbeit gemessenes Elektronenspektrum von atomarem Ma-
gnesium bei Photonenenergien von 91 eV. Rechts: Vergleichsspektrum bei Photonenenergien von
80 eV mit Werten, die aus [39] entnommen wurden

Bei den vorliegenden Photonenenergien wurden noch keine 2s-Elektronen ionisiert. Aber

mit der Ionisationenergie von 57,7 eV können die 2p-Elektronen dem Peak bei 33,3 eV

kinetischer Energie zugeordnet werden. Daraus kann geschlussfolgert werden, dass die

Photonenergie eher bei 91 als bei 90 eV lag. Die Anzahl der detektierbaren 3s-Elektronen

(0,1 Mb) ist im Vergleich zu den 2p-Elektronen (6 Mb) sehr gering [39] und daher nicht

im dargestellten Energiebereich des Spektrums. Bei den Energien unterhalb der 2p-

Photolinie sind zwei ausgeprägte Satelliten zu erkennen (siehe Abschnitt 2.1.2). Durch

Shake-Up-Prozesse bei der 2p-Ionisation können 3s-Elektronen in angeregte Zustände

in den 3p- und 4s-Niveaus angehoben werden. Die Photoelektronen verlieren dann die

entsprechende Energie.

Aus dem Spektrum konnte ermittelt werden, dass pro Puls 0,17 Elektronen aus der 2p-

Schale detektiert wurden. Typischerweise werden nur Bruchteile der freigesetzten Elek-

tronen mit dem Flugzeitspektrometer erfasst. Trotzdem ist die konservative Abschätzung

aus Abschnitt 4.6 von 0,4 Elektronen pro Puls in der richtigen Größenordnung.

Wie im Termschema in Abbildung 5.2 angezeigt, kann der Lochzustand 2p−1 bzw.

2p53s2 durch die Emission eines Photons oder durch einen Auger-Prozess zerfallen. Die

Doppelionisation durch den Auger-Zerfall ist mit 99,1% Wahrscheinlichkeit gegenüber

der Emission eines Photons mit 0,9% Wahrscheinlichkeit der dominierende Prozess [52].

Die Auger-Elektronen haben eine kinetische Energie von 35 eV und sind im Spektrum

in 5.1 deutlich auszumachen. Wenn die angeregten Zustände nach einem Shake-up am

Auger-Prozess beteiligt sind, dann erhalten die Auger-Elektronen entsprechend mehr ki-

netische Energie und es entstehen zusätzliche Peaks, die Auger-Satelliten.

Die Auflösung des Spektrometers ist nicht ausreichend um die Feinstrukturaufspaltung

92



Mg1+

7,7 

57,7 

97,5 

2p53s2

90

2p53s13p1
2p53s14s1

3s1

1s12p63s2

Mg2+

2p6

32,3 
3p-Sat.4s-Sat.
~25 - 27 ~22 - 17 

2p

Auger-Sat.

XUV

3p 4s
35 ~40 - 42 ~45 - 50 En

er
gi

e 
(e

V)

0 

50 

100 

L2,3M1M1

22,7 

Abbildung 5.2: Termschema der Zerfallskanäle von einfach ionisiertem atomaren
Magnesium im Zustand 2p−1. Der schwarze Pfeil kennzeichnet den photonischen Über-
gang und die blauen die Auger-Zerfälle. Zusätzlich werden die Energien der Photo-
elektronen der ersten Ionisation im Vergleich zur Photonenergie und die Energien der
Auger-Elektronen angegeben. Mögliche Anregungen durch Shake-up sind als Energiebe-
reiche dargestellt. Alle Energien sind in Elektronenvolt angegeben. (Werte entnommen
aus [52] und [16])

93



der 2p-Zustände durch Spin-Bahn-Kopplung aufzulösen. Es gibt tatsächlich die zwei

Zustände 2p−11/2 und 2p−13/2 mit dem Abstand 0,278 eV zueinander. Durch diese Aufspal-

tung ergeben sich auch zwei Auger-Linien L2- und L3M1M1 bei den Energien 34,87 und

35,15 eV, wobei die zweite Linie nur die Hälfte der Intensität der ersten aufweist [16].

Anhand der gemeinsamen Breite der beiden Auger-Linien von 0,56 eV im vorliegenden

Spektrum lässt sich ableiten, dass die Auflösung nahe an der technischen Grenze des

Spektrometers von 0,3 eV liegt. In den siebziger und achtziger Jahren wurden spektrale

Breiten von 30 und 35 meV gemessen, die aber auch durch das jeweilige Auflösungs-

vermögen begrenzt wurden [16, 32]. Nach Formel 2.2 können diesen spektralen Breiten

Lebensdauern von 22 und 18 fs zugeordnet werden, die aber nur als untere Grenze der

tatsächlich möglichen Lebensdauern betrachtet werden können. A. Niehaus nimmt in [70]

eine spektrale Breite von 1,36 meV für die Zustände 2p−11/2 und 2p−13/2 an. Das entspräche

einer sehr langen Lebensdauer von ungefähr 500 fs. In der genannten Veröffentlichung

wird jedoch nicht klar, wie auf diesen Wert geschlossen wird.

5.2 THz-Streaking

Unmittelbar vor dem Heizen des Ofens wurde das THz-Feld anhand von Neonspektren

vermessen, um die Funktionsfähigkeit der Streak-Kamera, sowie Feld und Phase zu über-

prüfen. Das Ergebnis entsprach der Messung in Abbildung 4.12. Für die feldfreien und

die gestreakten Spektren des atomaren Magnesiums in Abbildung 5.3 wurden die Elek-

tronen aus jeweils 500.000 Pulsen vermessen. Die Verschiebung der Photolinie von 0,6 eV

zeigt, dass der Nulldurchgang des THz-Vektorpotentials leicht verfehlt wurde.

Entgegen der Erwartung spalten sich die gestreakten Auger-Elektronen in drei sicht-

bare Peaks auf. Es tritt keine spektrale Verteilung auf, die einer Faltung aus Gauß-

und Exponentialfunktion entspricht (siehe Abschnitt 2.5.4). Je nach Verhältnis zwischen

XUV-Pulsdauer und Lebensdauer des Lochzustandes müsste die Verteilung eher gauß-

artig oder eher exponentiell geformt sein.

Es wäre denkbar, dass der THz-Strahl zu nahe an der metallischen Spitze des Ofens

verläuft und durch die Störung mehrere Feldmaxima im THz-Fokus auftreten. Oder aber

es liegen komplizierte Substrukturen in der zeitlichen Verteilung der XUV-Pulse vor. In

beiden Fällen müssten jedoch die Photoelektronen die gleiche Aufspaltung erfahren wie

die Auger-Elektronen, daher können sie ausgeschlossen werden. Es wurde zudem keine

Verschiebung der Phase des THz-Feldes im Verlauf der Messung festgestellt (vergleiche
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Abbildung 5.3: Vergleich des feldfreien und des gestre-
akten Elektronenspektrums von atomarem Magnesium

Abschnitt 4.5).

Bisher wurde die Feinstruktur der Auger-Linien noch nicht mit in Betracht gezogen.

Die Zerfallsprozesse beider Zustände beginnen immer zum Zeitpunkt der Ionisation. Sie

können daher nicht zeitlich versetzt zueinander liegen. Es handelt sich aber um quan-

tenmechanische Zustände, die dementsprechend unter bestimmten Umständen mitein-

ander interferieren können. Solange das 2p-Photoelektron noch nicht detektiert wur-

de, bleibt auch dessen Spin unbestimmt, so dass sowohl der 2p−11/2 als auch der 2p−13/2-

Zustand möglich ist und damit beide die Energie und Form des Wellenpaketes des Auger-

Elektrons definieren. Mit der De-Broglie-Gleichung f = hEkin können aus den beiden

möglichen kinetischen Energien die entsprechenden Frequenzen der Materiewellen be-

stimmt werden. Bei der Superposition der beiden Wellen entsteht aus dem Frequenz-

unterschied eine sinusförmige Schwebung der zeitlichen Verteilung des Wellenpaketes,

deren Periode gegeben ist durch die Gleichung TS = 2/ |f1 − f2|. Das Betragsquadrat

ergibt die Wahrscheinlichkeitsdichte des Elektronenwellenpaketes. Die Einhüllende bildet

eine abfallende Exponentialverteilung in der sich entsprechend der quadrierten Wellen

in Abständen von TS/2 Maxima ausbilden, wie in Abbildung 5.4 skizziert wird. Aus den

vorliegenden überlagerten Zuständen der L2- und L3M1M1 Auger-Linien resultiert ein

Abstand von 14,88 fs zwischen den Interferenzmaxima der Wahrscheinlichkeitsdichte.

A. Niehaus wies schon 1976 auf die Möglichkeit hin diese Interferenzstrukturen im Spek-

trum der LMM Auger-Elektronen von atomarem Magnesium zu messen [70]. Die Auger-

Elektronen sollten einen zeitabhängigen Energieübertrag durch PCI mit sehr langsa-

men Photoelektronen erfahren, so dass die modulierte zeitliche Verteilung Substruktu-
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Abbildung 5.4: Graphische Veranschau-
lichung der Wahrscheinlichkeitsdichte eines
Elektronenwellenpaktes aus zwei überlager-
ten zerfallenden Energiezuständen, die eine
Schwebung hervorrufen.

ren im Spektrum hervorruft. Die Beschleunigung von Elektronen in Abhängigkeit ih-

res Emissionszeitpunktes entspricht genau dem Prinzip der Streak-Messung. Der Quo-

tient aus dem Energieabstand ∆E der Peaks im gestreakten Spektrum und der zeitli-

chen Abstände der Maxima der Wahrscheinlichkeitsdichte TS/2 entspricht der mittleren

Streak-Geschwindigkeit. In der Abbildung 5.5 sind die Energien der Maxima relativ

zur Position der Auger-Linie im ungestreakten Spektrum bezüglich der Zeit aufgetra-

gen. Da sich die Energieabstände zwischen den Interferenzmaxima unterscheiden, wur-

de die Steigung von 91 ± 14 meV/fs einer angepassten Geraden als vorliegende Streak-

Geschwindigkeit angenommen. In Anbetracht der Phase der feldinduzierten Energiever-

schiebung Wstreak in Abschnitt 4.4.4 liegt die Verteilung der Auger-Elektronen in einem

Bereich von weniger als ±2 eV noch sehr gut im linearen Abschnitt. Für die kinetische

Energie von 35 eV entspricht die Streak-Geschwindigkeit von 91± 14 meV/fs einer elek-

trischen Feldstärke von etwa 26±4 MV/m.

Anhand der Verbreiterung der Photolinie durch das THz-Feld sollte eine Abschätzung

der XUV-Pulsdauer möglich sein. Tatsächlich ist im Vergleich mit der feldfreien Mes-

sung keine Verbreiterung ersichtlich. Unterschiede von bis zu 300 meV sind jedoch nicht

mehr gut messbar, denn die Auflösung des Spektrometers beträgt bestenfalls 300 meV.

Außerdem handelt es sich eigentlich um zwei Spektrallinien und der Untergrund der bei-

den Messungen ist unterschiedlich. Bei einer Verbreiterung von 100, 200 oder 300 meV

ergeben sich Pulsdauern von 6,3 oder 9,1 bzw. 11,3 fs. Diese Werte passen zu der erwar-

teten Pulsdauer von weniger als 10 fs, jedoch nicht zu den Messungen in Abschnitt 4.5.

Im Gegensatz zu den gestreakten Auger-Elektronen treten bei den 2p-Photoelektronen
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Abbildung 5.5: Energieabstände ∆E und
zeitliche Abstände TS/2 der Interferenzmaxi-
ma des gestreakten Spektrums aus Abbildung
5.3 und die Angepasste lineare Funktion mit
Steigung s = 91± 14 meV/fs

keine Interferenzen in Erscheinung, obwohl sie die gleiche Feinstrukturaufspaltung auf-

weisen. Dies unterstützt die Hinweise auf eine Dauer der XUV-Pulse, die geringer ist als

die Abstände der Interferenzmaxima. In der Einhüllenden des Elektronen-Wellenpakets

könnten sich demnach in den Flanken nur kleine Maxima ausbilden, die im Spektrum

nicht erkennbar sind. Andererseits wäre dann statt der spektralen Breite der Einhüllen-

den, nur die Breite des schmaleren Hauptmaximums bestimmbar. In Anbetracht spek-

tralen Ausdehnung der Photoelektronen von ohnehin deutlich über 1 eV könnte sein,

dass die Auswirkungen der Interferenzen einfach überlagert werden.

5.3 Simulation mit Wignerfunktion

Um weitere Aussagen über die zeitliche Dynamik der Zerfallenden Lochzustände zu

treffen, wurde mit der Software LabVIEW ein Programm geschrieben, mit dem die Mes-

sungen simuliert werden können. Dabei wurde auf die Wignerfunktion zurückgegriffen,

deren Implementierung ein Teil der LabVIEW-Bibliothek ist. In ihrer ursprünglichen

Form können mit dieser Funktion die Wellenfunktionen quantenmechanischer Zustände

in eine Quasi-Wahrscheinlichkeitsverteilung im Phasenraum überführt werden. Auf die
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gleiche Art und Weise kann auch eine Darstellung im Zeit- und Frequenzraum erzeugt

werden. Die Wignerfunktion ist dann folgendermaßen definiert:

W (t, f) =

∫
Ψ(t+ T/2)Ψ∗(t− T/2) exp(−i f T ) dT . (5.1)

Eine detaillierte Erläuterung der Eigenschaften und Herleitung der Wignerfunktion ist

zum Beispiel in [19] zu finden. Als anschauliches Beispiel ist in Abbildung 5.6 die Wig-

nerverteilung eines Gaußschen Wellenpaketes mit einer mittleren Energie von 5 eV und

eine Dauer von 15 fs dargestellt. Der Einfluss des Streak-Feldes wird durch einen linea-

ren Anstieg der kinetischen Energie mit der Zeit einbezogen. Der untere Teil des Bildes

zeigt die zeitliche Entwicklung des Wellenpakets. Die Projektion der Wignerfunktion auf

die Zeit- bzw. Frequenzachse ergibt die Wahrscheinlichkeitsdichte im Zeitbereich bzw.

im Frequenzraum. Dem Konzept der Streak-Kamera entsprechend zeigt sich durch die

zeitabhängige Energieverschiebung die zeitliche Verteilung des Wellenpaketes auch im

Spektrum. Ohne diese Verschiebung ergibt sich erwartungsgemäß ein fourierlimiertes

Spektrum.

Für die Simulation der Streak-Messungen wurden das Auger-Wellenpaket durch die

Gleichung

ΨA(t) =

3∑
k=2

Ak exp

[
−t

2 τA

]
cos

[
(ω0 + ωk) t+

π s

4,136
t2
]

(5.2)

beschrieben. ΨA(t) ist die Superposition aus den beiden Wellenpaketen der L2- und

L3M1M1 Auger-Zerfälle. Dabei steht Ak für die maximale Amplitude des einhüllenden

exponentiellen Zerfalles mit der Lebensdauer τA, ω0 für die mittlere Kreisfrequenz der

Materiewelle und ωk für die Größe der Feinstrukturaufspaltung der Zustände. Die feldin-

duzierte Energieverschiebung wird mit der Streak-Geschwindigkeit s einbezogen. Da s

üblicherweise in der Einheit eV/fs angegeben wird, ist die Umrechnung in 1/s2 in der

Formel durch den Divisor 4,136 gegeben. Diese Wert entspricht der Planck-Konstante

h in eV multipliziert mit 1015. Der Index 2 in Gleichung 5.2 wird dem L2- und der

Index 3 dem L3M1M1 Auger-Elektron zugeordnet. Im vorigen Abschnitt wurden viele

der Parameter schon aus der Literatur oder der Messung erhoben. Daraus ging her-

vor, dass die Emission eines L2- doppelt so wahrscheinlich ist wie die eines L3M1M1

Auger-Elektrons. A2 muss daher um den Faktor
√

2 größer sein als A3. Die mittlere Fre-

quenz ω0 entspricht der Energie 34,87 eV. Der Feinstrukturaufspaltung wird Rechnung

getragen indem ω2 gleich 0 und ω3 gleich 0,278 eV ist. Für s wird der Wert aus der an-

gepassten linearen Funktion in Abbildung 5.5 von 91 meV/fs verwendet. In Abbildung

5.7 ist die Simulation für das Wellenpaket ΨA(t) mit den genannten Werten und einer

Lebensdauer τA von 20 fs dargestellt. In der Einhüllenden des Wellenpakets zeichnet sich

direkt die erwartete Schwebung ab. Die Frequenz der Materiewelle allerdings ist zu groß

um in diesem Graphen aufgelöst zu werden. Die Interferenzmaxima in der Wahrschein-
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Abbildung 5.6: Zweidimensionale Darstellung der Wignerfunktion eines ge-
streakten Gaußschen Wellenpakets bei s = 100 meV/fs. Die Projektion auf die
Zeit- bzw. Frequenzachse ergibt die Wahrscheinlichkeitsdichte im Zeitbereich
bzw. im Frequenzraum.

lichkeitsverteilung haben die Abstände von ungefähr 14,9 fs und entsprechen damit der

Berechnung im vorigen Abschnitt. Durch das Streaking zeichnet sich die zeitliche Dy-

namik des Zerfallsprozesses im Spektrum ab. Die kleineren Substrukturen im Spektrum

haben vermutlich keine physikalische Begründung sondern entstehen durch Artefakte in

der numerischen Simulation.

Um die Simulationsergebnisse mit der Messung zu vergleichen muss noch ein zusätzli-

ches Verschmieren des Spektrums durch die zeitliche Ausdehnung des XUV-Pulses und

durch den Einfluss der Gouy-Phase beachtet werden. Beiden können gaußförmige Spek-

tren bestimmter Breite zugeordnet werden, mit denen das gestreakte Auger-Spektrum

gefaltet werden muss. Da die Faltung assoziativ ist, können die Spektren von XUV-

Puls und Gouy-Phase auch zunächst miteinander gefaltet werden und danach mit dem

Auger-Spektrum. Angegeben wird im folgenden immer die Faltung τ der Pulsdauern
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Abbildung 5.7: Darstellung der Wignerverteilung des gestreakten Wellen-
pakets ΨA(t) aus Formel 5.2 für die Lebensdauer von 20 fs und eine Streakge-
schwindigkeit s von 91 meV/fs.

τXUV und τG (siehe Abschnitt 4.4.3), deren gemeinsames Spektrum ebenfalls mit dem

beschriebenen Programm bestimmt wurde.

Die Simulation der Messung wurde für verschiedene Pulsdauern τ und Lebensdauern τA

durchgeführt. Für eine bessere Vergleichbarkeit wurde von dem gemessenen Spektrum

aus Abbildung 5.3 eine linear abfallender Untergrund und ein angepasstes Gauß-Profil

der Photoelektronen abgezogen. Abbildung 5.8 zeigt die Ergebnisse der Berechnungen

bei einer Lebensdauer τA von 25 fs für verschiedene Pulsdauern τ . Das gemessene Spek-

trum wurde normiert und die simulierten Spektren wurden jeweils so angeglichen, dass

die ersten Interferenzmaxima gleich hoch sind. Die Pulsdauer τ definiert deutlich er-

kennbar die spektrale Auflösung. Bei 7 fs sind die Peaks noch bis zu einem Drittel ihrer

Höhe getrennt, während sich bei 19 fs keine separaten Maxima mehr ausmachen lassen.

Die größte Ähnlichkeit zur Messung zeigt sich bei τ = 13 fs. Diese Pulsdauer entspricht

bei einem Wert τG von 9,7 fs (siehe Abschnitt 4.6) einem XUV-Puls von 9 fs Dauer, was
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Abbildung 5.8: Gemessenes gestreaktes Spektrum der L2- und L3M1M1 Auger-Elektronen
von atomarem Magnesium (blau) im Vergleich mit simulierten Spektren mit angenommener
Lebensdauer τA von 25 fs bei Pulsdauern τ von 7, 10, 13, 16 und 19 fs (orange)
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Abbildung 5.9: Gemessenes gestreaktes Spektrum der L2- und L3M1M1 Auger-Elektronen
von atomarem Magnesium (blau) im Vergleich mit simulierten Spektren mit angenommenen
Lebensdauern τA von 15, 20, 25, 30 und 35 fs bei einer Pulsdauer τ von 13 fs (orange)
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nach den Abschätzungen anhand der Photolinien des Spektrums im richtigen Bereich

liegt.

Die Abstände der Maxima zueinander stimmen für die ersten Beiden von links jeweils

sehr gut überein, für das dritte jedoch nicht. Eine mit der Zeit ansteigende Streak-

Geschwindigkeit würde hier zu einer größeren Übereinstimmung der Peakpositionen

führen, ist aber anhand des THz-Feldes nicht zu erklären, wie oben erläutert wurde.

Die Berechnung mit einer erhöhten Streak-Geschwindigkeit, zum Beispiel um eine Stan-

dardabweichung, führt Erwartungsgemäß zu einer Annäherung der simulierten und ge-

messenen dritten Peaks auf Kosten der Übereinstimmung der Anderen.

In Abbildung 5.9 werden die berechneten Spektren für fünf Lebensdauern zwischen 15

und 35 fs bei einer Pulsdauer τ von 13 fs mit der Messung verglichen. Je länger die Lebens-

dauer desto mehr Interferenzmaxima liegen in der exponentiell abfallenden Einhüllenden

der berechneten Wellenpakete und damit auch im berechneten Spektrum. Gleichzeitig

steigt mit τA die relative Höhe des zweiten bezüglich des ersten Maximums an. Im Hin-

blick auf Anzahl und Ausprägung der Interferenzmaxima im Bereich um 36 eV stimmt

die Berechnung für 15 fs Lebensdauer am besten mit der Messung überein. Für die ersten

beiden Maxima passen die Berechnungen mit Lebensdauern von 30 und 35 fs besser.

Einige Effekte können zu kleineren Abweichungen zwischen der Messung und der Simu-

lation der Spektren führen. Für eine bessere Vergleichbarkeit wurde von der Messung ein

abgeschätzter Untergrund abgezogen. Wenn dieser Untergrund sich anders verhielte als

oben beschrieben, dann würden sich auch die relativen Höhen der Maxima verändern.

Im Prinzip könnte der erhöhte zweite Peak im Vergleich zum Ersten auch auf eine Ver-

mischung von feldfreien und gestreakten Spektren zurückgeführt werden, da sich die

schmalen Auger-Linien genau in diesem Bereich befinden. Die 500.000 Pulse der Mes-

sung wurden in 20 Abschnitte aufgeteilt so wie in Abschnitt 4.5 die Messungen an

Neon. In den Teilspektren zeigen sich die gleichen Strukturen, wie im Gesamtspektrum.

Hinweise auf feldfreie Messabschnitte oder Drifts sind nicht vorhanden. Ein Fehlen des

THz-Feldes in kurzen Intervallen ist bisher nicht beobachtet worden. Bei der Vermessung

von Wstreak (siehe Abschnitt 4.4.4) hätte dieses Verhalten auffallen müssen.

Um grob Abzuschätzen in welchem Maße PCI Einfluss auf die Messung nimmt, wur-

de berechnet wie lange es nach der Emission eines Auger-Elektrons dauert bis es das

Photoelektron überholt und in welchem Abstand zum Atom dies stattfindet. Wenn das

Auger-Elektron 5 fs nach der Photoionisation emittiert wird, erreicht es das Photoelek-

tron nach 100und einer Strecke von 330 nm. Nach 10 fs sind es schon 175 fs zum Überholen

und 600 nm Abstand. In der sehr vereinfachten Anschauung eines instantanen Wechsels

vom doppelt ins einfach ionisierte Coulomb-Potential des Atoms beim Überholvorgang

würden ungefähr 4 bzw. 2 meV kinetischer Energie auf das Auger-Elektron übergehen

(siehe Abschnitt 2.1.2). Nach dieser Rechnung läge folglich ein geringfügiger nichlinearer

Chirp der Auger-Wellenpakete vor, wie in Abschnitt 2.5.4 beschrieben wurde. Die Aus-
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wirkungen auf das gestreakte Spektrum sind vermutlich klein, trotzdem könnte zukünftig

in einer erweiterten Simulation versucht werden dies mit Einzubeziehen.

In Anbetracht der Simulationsergebnisse ist insgesamt eine vorsichtige Abschätzung der

Lebensdauer des 2p−11/2 und des 2p−13/2-Zustandes auf 15 bis 25 fs gerechtfertigt.

5.4 Diskussion

Diese in sich konsistente Interpretation der Messungen an Magnesium weist deutliche

Diskrepanzen gegenüber den Ergebnissen der Messungen an Neon auf. Während mit Ne-

on eine elektrische Feldstärke des THz-Pulses von 7,8 MV/m gemessen wurde (siehe Ab-

bildung 4.13 ), müsste beim Magnesium ein Feld der Stärke 26 MV/m auftreten. Aus der

Messung in Abschnitt 4.5 an Neon folgt zudem eine XUV-Pulsdauer von <40 fs, die einer

Pulsdauer von <10 fs aus der Auswertung oben gegenübersteht. Eine zufällige Erhöhung

der elektrischen Feldstärke um den Faktor 4 bei gleichzeitiger Verkürzung der XUV-

Pulse um den gleichen Faktor ist sehr unwahrscheinlich. Bei der Deutung der Neon- oder

der Magnesiumdaten werden scheinbar unbekannte Sachverhalte nicht korrekt berück-

sichtigt. Für die Neon-Ergebnisse spricht, dass es sich um ein etabliertes System für

THz-Streaking handelt [87, 34]. Wenn für eine alternative Interpretation des gestreakten

Magnesium-Spektrums aber die geringere Feldstärke aus der Neonmessung für die Simu-

lation herangezogen wird, dann wäre die Streak-Geschwindigkeit nur etwa 26 meV/fs.

Damit die Abstände der Interferenzmaxima im Spektrum der Messung entsprechen,

müsste der Energieabstand zwischen den beiden interferierenden Zuständen 70 meV be-

tragen. Die Größe der Feinstrukturaufspaltung ist aber gut bekannt (278 meV). Weder

die Hyperfeinstruktur noch Zeeman- oder Stark-Effekt wirken sich in dieser Größenord-

nung aus, selbst dann wenn starke externe Felder anlägen. Da es bis jetzt keine Erklärung

für diese Diskrepanz gibt, sollten weitere Messungen angestrebt werden.
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Kapitel 6

Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen den vorliegenden Arbeit wurde eine THz-Streak-Kamera nach dem Vor-

bild der Arbeiten von U. Frühling und B.Schütte realisiert [87, 34]. Für die Elektro-

nenspektroskopie mit einer Hohe-Harmonischenquelle, als essentieller Teil dieser Streak-

Kamera, wurde ein kompakter Ofen entwickelt. Mit diesem können Temperaturen von

bis zu 850◦C erreicht und so eine große Anzahl Feststoffe kontrolliert verdampft werden.

Dadurch vergrößert sich die Palette möglicher Untersuchungsobjekte für zeitaufgelöste

Messungen mit der Streak-Kamera erheblich. An atomarem Magnesium wurde mit die-

sem experimentellen Aufbau die zeitliche Dynamik eines Auger-Zerfalles vermessen.

Aus der zeitlichen Verteilung der L2- und L3M1M1 Auger-Elektronen von atomarem

Magnesium konnte die Lebensdauer der entsprechenden Lochzustände 2p−11/2 und 2p−13/2

im Bereich zwischen 15 und 25 fs eingrenzt werden. Damit ist dies die zweite direkte

zeitliche Messung eines Auger-Zerfalles [65]. Da in reinen spektralen Messungen bisher

nicht die nötige Auflösung erreicht wurde, handelt es sich sogar um die erste Bestimmung

der Lebensdauer bzw. spektralen Breite der 2p−1 Lochzustände von Magnesium. Dabei

hat sich ein zusätzlicher quantenmechanischer Effekt im gestreakten Spektrum manifes-

tiert, der so noch nicht beobachtet wurde. Eine starke Modulation in den Wellenpaketen

der Auger-Elektronen konnte auf Interferenzen der beiden Lochzustände zurückgeführt

werden. Diese Interpretation wird durch eine Simulation der überlagerten Wellenpakete

im Streak-Feld unterstützt. Außerdem wurde das Phänomen bereits theoretisch vorher-

gesagt [70].

Der entwickelte Ofen ist speziell auf die Anwendung mit einer Hohe-Harmonischenquelle

angepasst. Durch eine Minimierung der elektrischen Felder, die beim Heizprozess auftre-

ten, kann der Ofen sehr nahe an der Interaktionszone betrieben werden ohne die emit-

tierten Elektronen zu beeinflussen. Durch die hohe Gasdichte an der Öffnung des Ofens
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wird der Wirkungsquerschnitt erhöht. Trotz der verhältnismäßig geringen Energien der

Harmonischen-Pulse, zum Beispiel im Vergleich zu einem Freie-Elektronen-Laser, können

so Experimente an verdampften Festoffen durchgeführt werden. Bei der Erzeugung des

Magnesiumdampfes wurde der Ofen bei Temperaturen von bis zu 700 ◦C betrieben. Die

Dichte der Teilchen war groß und die Streufelder klein genug um mit Hilfe der Hohe-

Harmonischenquelle Elektronenspektren zu messen.

Ein wesentlicher Anteil dieser Arbeit bestand darin die nötigen Apparaturen für die THz-

Streak-Kamera einzurichten. In eine bestehende Harmonischenquelle wurde ein Hohlfa-

serkompressor eingebunden, was umfassende Umbauten im Bezug auf die verwendeten

Optiken und der Laserstrahlwege beinhaltete. Das Ziel war es die Pulsdauern der Fun-

damentalen von 35 bis 40 fs auf ungefähr 10 fs zu reduzieren. Dabei wurden Harmonische

bis zur 69. Ordnung erzeugt (10,9 nm, 113 eV).

Zusätzlich wurde eine auf optische Gleichrichtung basierende THz-Quelle aufgebaut und

optimiert. Mit mehr als 0,13% Konversionseffizienz ist ein sehr guter Wert für einen

ungekühlten elektro-optischen Kristall (LiNbO3) erzielt worden.

Die Ergebnisse der Vermessung der Länge der XUV-Pulse mit der THz-Streak-Kamera

entsprachen nicht den Erwartungen. Bei der Untersuchung anhand von Photoelektronen

von Neon ergab sich eine Pulsdauer von 34 ± 11 fs, anhand von Auger-Elektronen aus

Xenon sogar 45 fs. Wegen technischer Schwierigkeiten konnte statt mit zwei Elektronen-

spektrometern nur mit einem gemessen werden. Bei Streak-Messungen mit Photoelek-

tronen konnte daher der Einfluss eines möglichen linearen Chirps der XUV-Pulse nicht in

die Auswertung einbezogen werden. Ebenso verhält es sich mit dem energetischen Chirp

den Auger-Elektronen aufgrund von PCI erhalten. Es sollte also ein zweites Elektro-

nenspektrometer implementiert werden, um das Ausmaß dieser Effekte zu bestimmen.

Um auszuschließen, dass schon die IR-Pulse, die für die Erzeugung der Harmonischen

verwendet werden, deutlich länger sind als erwartet, sollten schon an dieser Stelle Mes-

sungen der Pulslängen durchgeführt werden.

Weiterhin sind bei der Interpretation der Streak-Messungen an Neon und Magnesium

Unstimmigkeiten im Hinblick auf die XUV-Pulsdauer und die Feldstärke des THz-Pulses

aufgetreten. Die Messreihen an beiden Gasen konnten aber jeweils in sich schlüssig aus-

gewertet werden. Während bei Neon eine XUV-Pulsdauer von 34 fs und eine maximale

elektrische Feldstärke im THz-Fokus von 7,8 MV/m auftritt, zeigt sich bei Magnesium

eine Pulsdauer von 9 fs und eine THz-Feldstärke von 26 MV/m. Weil diese Diskrepanz

noch nicht aufgeklärt werden konnte, wären weitere Messungen an Magnesium sinnvoll.

Mit einer Abtastung des vollen THz-Feldes durch eine zeitliche Verschiebung relativ zum

XUV-Puls können weitere Erkenntnisse über die THz-Feldstärke gewonnen werden.
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In Zukunft könnte der vorgestellte experimentelle Aufbau für die zeitaufgelöste Ver-

messung von Auger-Prozessen in Atomen verwendet werden, die in unterschiedlichen

Molekülen gebunden sind. Es ist schon lange bekannt, dass sich die Bindungsenergien

von Rumpfelektronen durch Molekülbindungen des Atoms verschieben können [62]. Dies

gilt auch für die kinetische Energien von Auger-Elektronen, die direkt von den Beteilig-

ten Energieniveaus abhängen. Möglicherweise können aber zusätzlich noch Änderungen

der zeitlichen Dynamik der Auger-Zerfälle festgestellt werden.
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Anhang A

Dampfdruckkurve von

Magnesium
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Abbildung A.1: Dampfdruckkurve von Magnesium
nach [2]. Die Kreuze markieren die angenommenen Arbeits-
punkte des Ofens von 650◦C/437 Pa und 700◦C/1004 Pa in
Abschnitt 4.6.
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M. Schöffler, H.Schmidt-Böcking, H. G. Roskos, and R. Dörner. Optimization of

115



single-cycle terahertz generation in LiNbO3 for sub-50 femtosecond pump pulses.

Opt. Express, 21(6):6826–6836, Mar 2013.

[59] Yun-Shik Lee. Principles of Terahertz Science and Technology. Springer US, 2009.

[60] M. Lewenstein, Ph. Balcou, M. Yu. Ivanov, Anne L’Huillier, and P. B. Corkum.

Theory of high-harmonic generation by low-frequency laser fields. Phys. Rev. A,

49:2117–2132, Mar 1994.

[61] A. L’Huillier and Ph. Balcou. High-order harmonic generation in rare gases with

a 1-ps 1053-nm laser. Phys. Rev. Lett., 70:774–777, Feb 1993.

[62] I. Lindgren. Chemical shifts in x-ray and photo-electron spectroscopy: a historical

review. Journal of Electron Spectroscopy and Related Phenomena, 137140:59 –

71, 2004. ICESS-9 Proceedings of the 9th International Conference on Electronic

Spectroscopy and Structure.
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Liste der Abkürzungen

MPI Multiphotonenionisation

TI Tunnelionisation

PCI Post-Collision-Interaction

NIR Nah-Infrarot

SPM Selbstphasenmodulation

SF Selbstfokussierung

SSFM Split-Step-Fourier-Methode

FFT schnelle Fourier-Transformation (Fast Fourier Transform)

OR optische Gleichrichtung (Optical Rectification)

EOS Elektro-optisches Abtasten (Elektro-Optical Sampling)

SFA Strong-Field-Approximation

FWHM Halbwertsbreite (Full Width at Half Maximum)

TOF Elektronen-Flugzeit-Spektrometer (Time of flight)

GDD Gruppenverzögerungsdispersion (Group-Delay-Dispersion)

MCP Multi-Channel-Plate

Mo-Si Molybdän-Silizium

CPA Chirped-Pulse-Amplification
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