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Tag der letzten Rigorosumsprüfung : ........................
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Kapitel 1

Einleitung

Die Technologie zur Erzeugung von ultrakurzen Laserpulsen hat in der letzten Deka-

de enorme Fortschritte gemacht. In vielen Laboren werden heutzutage Femtosekunden-

Laserpulse (fs Laserpulse) eingesetzt [1]. Die Laserwellenlängen reichen vom nahen in-

fraroten (NIR) bis zum ultravioletten (UV) und extremen ultravioletten (XUV) Spek-

tralbereich und ermöglichen Experimente in sehr unterschiedlichen Gebieten der Physik.

Beispiele dafür sind die Ultrakurzzeitspektroskopie [2], die Kontrolle von chemischen Re-

aktionen [3], die Wechselwirkung von Laserpulsen mit Materie bei hohen Intensitäten

[4, 5] und die Erzeugung kurzwelliger Strahlung [6, 7].

Das Ziel dieser Arbeit ist die zeitliche Diagnostik von fs Laserpulsen durch die Messung

von Zeit-Frequenzverteilungen. Dabei wird dem elektrischen Feld des Laserpulses E(t),

das durch die Intensität I(t) und die Phase Φ(t) bestimmt wird, eine von der Zeit τ

und der Frequenz ω abhängige Funktion zugewiesen. Die bekannte Messung des Spektro-

gramms F (τ, ω) mit der FROG1 Methode [8] dient dabei als Referenz für die Messung

der Pagefunktion P (τ, ω) (siehe Abbildung 1.1):

P (τ, ω) =
∂

∂τ

∣∣∣∣∣∣ 1√
2π

τ∫
−∞

E(t)e−i ω t dt

∣∣∣∣∣∣
2

Die Pagefunktion P (τ, ω) von fs Laserpulsen wurde bisher noch nicht gemessen. Die Vor-

teile der Pagefunktion P (τ, ω) gegenüber dem Spektrogramm F (τ, ω) bestehen darin, dass

das elektrische Feld E(t) ohne einen iterativen Algorithmus direkt aus dem gemessenen

Signal rekonstruiert werden kann und sich das Messprinzip vom extremen ultravioletten

bis in den nahen infraroten Spektralbereich ausdehnen lässt.

Für die Messung der Pagefunktion P (τ, ω) ist entsprechend ihrer Definition neben einem

Spektrographen ein optischer Schalter notwendig, der einen stufenförmigen und zeitlich

verzögerbaren Transmissionsverlauf T (t) hat (siehe Abbildung 1.2). Die Schaltzeit τT des

optischen Schalters muss erheblich kürzer sein als die Zeit, in der sich die Intensität I(t)

1Frequency Resolved Optical Gating
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Abbildung 1.1: Spektrogramm F (τ, ω) und Pagefunktion P (τ, ω) eines beispielhaften La-

serpulses mit gaußförmigem Intensiätsverlauf und linear ansteigender Frequenzmodulation

und die Phase Φ(t) des fs Laserpulses ändern. Als optischer Schalter wird in dieser Arbeit

die ultraschnelle Ionisation von dielektrischen Festkörperoberflächen verwendet, die durch

einen intensiven und verzögerbaren fs Pumppuls induziert wird. Durch diese optisch indu-

zierte Ionisation geht das transparente Dielektrikum in ein Plasma über, dessen optische

Eigenschaften die Transmission für den Probepuls verringern. Im Vordergrund stehen also

nicht die Plasmaparameter [9, 10, 11] oder Zerstörschwellen [12], sondern die ultraschnel-

le Änderung der Transmission T (t). Ein derartiger optisch induzierter Plasmaschalter ist

bisher nicht untersucht worden.

Abbildung 1.2: Schematische Darstellung der Transmission T (t) des optisch induzierten

Plasmaschalters



Kapitel 2

Erzeugung von fs Laserpulsen

Das Ziel dieses Kapitels ist es, die für die vorliegende Arbeit relevanten Grundlagen über

die Erzeugung und Propagation von fs Laserpulsen zu vermitteln. Im Vordergrund steht

dabei nicht die mathematische Herleitung der angegebenen Gleichungen, sondern ihre

Darstellung im Zusammenhang.

2.1 Mathematische Darstellung von fs Laserpulsen

Die Ausbreitung elektromagnetischer Strahlung im Vakuum ohne freie Quellen (keine

Ladungen und Ströme) wird durch die Maxwellschen Gleichungen beschrieben [13]:

−→∇ · −→E = 0
−→∇ ×−→

E = −∂
−→
B

∂t
(2.1)

−→∇ · −→B = 0
−→∇ ×−→

B = εoµo
∂
−→
E

∂t

Hierbei sind
−→
E (−→r , t) die elektrische Feldstärke,

−→
B (−→r , t) die magnetische Induktion, εo

die elektrische Feldkonstante und µo die magnetische Feldkonstante. Für die Vakuum-

lichtgeschwindigkeit c0 gilt: c0 = 1/
√

εoµo. Aus den Maxwellschen Gleichungen 2.1 kann

eine Wellengleichung für das elektrische Feld
−→
E hergeleitet werden [14]:

∆
−→
E − 1

c2
o

∂2−→E
∂t2

= 0 (2.2)

Eine spezielle Lösung sind die linear polarisierten ebenen Wellen, die sich mit der Licht-

geschwindigkeit entlangt der z-Achse ausbreiten:

E(z, t) = A sin (kz − ωt), k =
ω

co

=
2π

λo

(2.3)

Hierbei sind ω die Kreisfrequenz, k die Wellenzahl und λo die Wellenlänge im Vakuum.

Nach Eulers Theorem kann die Gleichung 2.3 auch als Summe von komplexen Exponential-
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funktionen geschrieben werden. Das komplex Konjugierte (c.c.) einer komplexen Größe

wird im Folgenden durch ∗ gekennzeichnet.

E(z, t) = Eo exp (i(ωt − kz)) + c.c., Eo =
A

2i
(2.4)

Solange nur lineare Operationen ausgeführt werden, kann ohne den komplex konjugierten

Anteil gerechnet werden. Das elektrische Feld E(z, t) ist reell und lässt sich als Realteil

aus der komplexen Lösung ableiten.

Nach der Theorie der Fouriertransformation [15] kann eine Funktion f(t) als Überlagerung

von harmonischen Funktionen mit unterschiedlichen Trägerfrequenzen dargestellt werden:

f(t) ≡ F−1[f̃(ω)] =
1

2π

+∞∫
−∞

dωf̃(ω) exp (iωt) (2.5)

f̃(ω) ≡ F [f(t)] =

+∞∫
−∞

dtf(t) exp (−iωt) (2.6)

Das Amplitudenspektrum f̃(ω) ist eine komplexwertige Funktion.

Die allgemeine linear polarisierte Lösung der Wellengleichung 2.2 mit Ausbreitung in z-

Richtung ergibt sich aus der Überlagerung der harmonischen Grundlösungen 2.4:

E(z, t) =
1

2π

+∞∫
−∞

dωẼ(ω) exp (i(ωt − kz)) (2.7)

Ẽ(z, ω) = Ẽ(ω) exp

(
−i

z

co

ω

)
⇒ E(z, t) = E

(
0, t − z

co

)
(2.8)

mit: Ẽ(ω) =

+∞∫
−∞

dtE(0, t) exp (−iωt)

Das komplexe Amplitudenspektrum Ẽ(ω) ist die Fouriertransformierte F des elektrischen

Feldes am Ort z = 0. Durch Ẽ(ω) werden die Amplitudenstärke und die Phasenlage der

harmonischen Grundlösungen festgelegt. Die Gleichung 2.8 zeigt1, dass sich das elektrische

Feld E(z, t) wie alle harmonischen Grundlösungen mit der Vakuumlichtgeschwindigkeit

co ausbreitet und somit formstabil bleibt.

Das elektrische Feld eines Laserpulses an einem festen Ort z=0 lässt sich im Zeitbereich

wie folgt beschreiben:

E(t) ≡ E(0, t) = A(t) exp (iΦ(t)) (2.9)

I(t) ∼ |E(t)|2 = A2(t) (2.10)

1Verschiebungssatz der Fouriertransformation
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Hierbei sind A(t) der zeitliche Amlitudenverlauf, I(t) der zeitliche Intensitätsverlauf und

Φ(t) der zeitliche Phasenverlauf des Pulses. Diese Funktionen sind reellwertig, während

für E(t) die oben angesprochene komplexe Schreibweise verwendet wird. Die Bildung des

Betragsquadrates von E(t) entspricht einer zeitlichen Mittelung [14].

Die Phasenmodulation der Laserpulse in dieser Arbeit ist hinreichend klein, um die Phase

um t=0 in einer Taylorreihe zu entwickeln. Die zeitliche Ableitung der Phase Φ(t) wird

als Momentanfrequenz ω(t) bezeichnet und gibt die zeitliche Modulation der Frequenz an:

Φ(t) =
∞∑

k=0

1

k!
Φ(k)(0)tk = Φ(0) + ωot +

1

2
bt2 +

1

6
ct3 + . . . (2.11)

ω(t) ≡ dΦ(t)

dt
= ωo + bt +

1

2
ct2 + . . . ωo : Mittenfrequenz (2.12)

Aus Gleichung 2.12 wird deutlich, dass der Koeffizient b entsprechend dem Vorzeichen

einen linearen Anstieg oder Abfall der Momentanfrequenz beschreibt. Die Terme bt und
1
2
ct2 in der Gleichung 2.12 werden als lineare bzw. quadratische Frequenzmodulation be-

zeichnet.

Das elektrische Feld eines Laserpulses an einem festen Ort lässt sich äquivalent durch die

Fouriertransformierte im Frequenzbereich beschreiben:

Ẽ(ω) ≡
+∞∫

−∞

dtE(t) exp (−iωt) = A(ω) · exp (iΦ(ω)) (2.13)

I(ω) ∼ A2(ω) (2.14)

In der Darstellung im Frequenzbereich sind A(ω) der spektrale Amplitudenverlauf, Φ(ω)

der spektrale Phasenverlauf sowie I(ω) das Spektrum des Laserpulses. Diese Funktionen

sind reellwertig, während Ẽ(ω) auch für reellwertige Funktionen E(t) komplexwertig sein

kann. Die Amplitudenstärke der zu koppelnden harmonischen Grundlösungen 2.4 wird

durch A(ω) und die zeitlich konstante Phasenlage durch Φ(ω) festgelegt.

Die Pulsdauer τp und die spektrale Breite ∆ω sind wichtige Parameter zur Beschreibung

von fs Laserpulsen. Sie sind als Halbwertsbreiten des Intensitätsverlaufes I(t) und des

Spektrums Ĩ(ω) (Full Width at Half Maximum, FWHM) definiert:

τp = 2t1/2 I(t1/2) =
1

2
I(0) (2.15)

∆ω = 2ω1/2 I(wo + w1/2) =
1

2
I(ωo) (2.16)

Die Pulsdauer τp und die spektralen Breite ∆ω sind über die grundlegende Unschärfere-

lation zwischen Zeit und Frequenz bzw. Energie miteinander verknüpft. Das Pulsdauer-

Bandbreite-Produkt τp ∆ω kann einen bestimmten Minimalwert nicht unterschreiten. Der

Minimalwert hängt von der Pulsform ab und wird nur von fs Laserpulsen erreicht, die
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eine konstante spektrale Phase Φ(ω) aufweisen und als Bandbreite begrenzt oder fourier-

limitiert bezeichnet werden. Als wichtige Folge daraus ergibt sich, dass ein fs Laserpuls

immer polychromatisch ist und für die Erzeugung von kürzeren Laserpulsen eine größere

Frequenzbandbreite (”breiteres” Spektrum) notwendig ist.

2.2 Wechselwirkung von Laserpulsen mit Materie

Die Wechselwirkung von fs Laserpulsen mit Materie umfasst eine enorme Vielzahl von

verschiedenen Effekten. Ein Überblick wird in den Referenzen [16] und [5] gegeben. Die

Wechselwirkung und Ausbreitung von fs Laserpulsen mit bzw. in Materie wird allgemein

durch die makroskopischen Maxwellgleichungen 2.17 und die Materialgleichungen 2.18

beschrieben [13]:

−→∇ · −→D = ρ
−→∇ ×−→

E = −∂
−→
B

∂t
(2.17)

−→∇ · −→B = 0
−→∇ ×−→

H =
∂
−→
D

∂t
+
−→
J

Hierbei sind
−→
D(−→r , t) die dielektrische Verschiebung, ρ(−→r , t) die freie Ladungsdichte,

−→
B (−→r , t) die magnetische Induktion,

−→
E (−→r , t) die elektrische Feldstärke,

−→
H (−→r , t) die ma-

gnetische Feldstärke und
−→
J (−→r , t) die freie Stromdichte. Die Feldgrößen

−→
D und

−→
H und die

Stromdichte
−→
J sind mit den Feldgrößen

−→
E und

−→
B durch allgemeine Materialgleichungen

2.18 verknüpft, die sowohl lineare als auch nichtlineare Funktionen sein können:

−→
D = εo

−→
E +

−→
P = εo

−→
E +

−→
P [

−→
E ,

−→
B ] (2.18)

−→
H =

1

µo

−→
B −−→

M =
1

µo

−→
B −−→

M [
−→
E ,

−→
B ]

−→
J =

−→
J [

−→
E ,

−→
B ] verallgemeinertes Ohmsches Gesetz [13]

Für die vorliegende Arbeit wird als Näherung von unmagnetischen Materialien ausgegan-

gen, und die magnetischen Kräfte auf bewegte geladene Teilchen werden vernachlässigt:

−→
M = 0,

−→
P =

−→
P [

−→
E ],

−→
J =

−→
J [

−→
E ],

−→
F = q(

−→
E + −→v ×−→

B ) ≈ q
−→
E (2.19)

Hier sind
−→
F die wirkende Kraft, −→v die Geschwindigkeit und q die Ladung der Teilchen.

Aus den Gleichungen 2.17, 2.18 und der Näherung 2.19 lässt sich eine Wellengleichung

für das elektrische Feld
−→
E herleiten:

∆
−→
E − εoµo

∂2−→E
∂t2

=
−→∇ ρ

εo

−−→∇
(
−→∇ ·

−→
P [

−→
E ]

εo

)
+ µo

∂2−→P [
−→
E ]

∂t2
+ µo

∂
−→
J [

−→
E ]

∂t
(2.20)

∆
−→
E − εoµo

∂2−→E
∂t2

= µo
∂2−→P [

−→
E ]

∂t2
+ µo

∂
−→
J [

−→
E ]

∂t
(2.21)
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Die Gleichung 2.21 gilt unter der Näherung, dass der Gradient
−→∇ρ bzw. die freie Ladungs-

dichte ρ selber gleich Null gesetzt werden kann. Außerdem gilt für ebene Wellen, dass die

Komponenten der Polarisation
−→
P =(Px, Py, Pz = 0) transversal zur Ausbreitungsrichtung

sind und diese transversalen Anteile nur von der Ausbreitungsrichtung abhängen, womit

der Term
(−→∇ · −→P [

−→
E ]/εo

)
verschwindet.

Die Wellengleichung in Materie 2.21 hat im Vergleich zur Wellengleichung im Vakuum auf

der rechten Seite der Gleichung Quellterme erhalten, die durch die Polarisation
−→
P und

die Stromdichte
−→
J getrieben werden. Damit diese Wellengleichung gelöst werden kann,

sind explizite funktionelle Zusammenhänge zwischen der Polarisation
−→
P , der Stromdichte

−→
J und der elektrische Feldstärke

−→
E notwendig. Die für diese Arbeit relevanten Material-

gleichungen werden in den beiden folgenden Abschnitten hergeleitet.

2.2.1 Lineare Propagation in Dielektrika und Plasmen

In diesem Abschnitt werden die linearen Materialgleichungen
−→
P [

−→
E ] für homogene und iso-

trope Dielektrika bzw.
−→
J [

−→
E ] für Plasmen hergeleitet. Dazu werden das klassische Oszilla-

tormodell für gebundene Elektronen und das Drude-Modell für freie Elektonen verwendet

[17, 18]. Diese Materialgleichungen und die Wellengleichung 2.21 beschreiben die lineare

Propagation von Laserpulsen niedriger Intensität in homogenen und isotropen Dielektrika

sowie in Plasmen.

Die Wellengleichung 2.21 vereinfacht sich für Dielektrika, da hier die Ladungsdichte ρ und

die Stromdichte
−→
J identisch verschwinden (keine freien Ladungen und Ströme):

∆
−→
E − εoµo

∂2−→E
∂t2

= µo
∂2−→P [

−→
E ]

∂t2
(2.22)

Das lineare Oszillatormodell beschreibt die gebundenen Elektronen mit einem gedämpften

und durch das einfallende elektrische Feld
−→
E (−→r , t) getriebenen harmonischen Oszillator:

d2x(t)

dt2
+ Γ

dx(t)

dt
+ ω2

ox(t) =
e

me

E(t) (2.23)

Dabei sind x(t) die Schwingungsamplitude des Elektrons, e die Ladung, me die Masse,

Γ die Dämpfungskonstante, ωo die Resonanzfrequenz und E(t) das elektrische Feld am

Elektron. Für das mikroskopische Dipolmoment p(t) gilt: p(t) = ex(t). Bei harmonischer

Anregung ergibt sich für die Differentialgleichung 2.23 folgende Lösung:

p̃(ω) = εoα̃(ω)Ẽ(ω) mit: p̃(ω) = F [p(t)] α̃(ω) = F [α(t)] (2.24)

Die makroskopische Polarisation
−→
P (−→r , t) in homogenen und isotropen Dielektrika ergibt

sich aus der atomaren Polarisierbarkeit α̃(ω), der Dipoldichte N und der Dielektrizitäts-

konstante εo [17]:

−→̃
P (−→r , ω) = εo

Nα̃(ω)

1 − (Nα̃(ω)/3)

−→̃
E (−→r , ω) ≡ εoχ̃(ω)

−→̃
E (−→r , ω) (2.25)
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Die Funktion χ̃(ω) ist die materialabhängige dielektrische Suszeptibilität. Unter der Vor-

aussetzung homogener und isotroper Medien sind die Suszeptibilitäten skalare Größen

ohne Ortsabhängigkeit.

Für die Plasmen wird angenommen, dass diese vollständig ionisiert, zeitlich stationär,

homogen und quasineutral (ρ = 0) sind. Die Polarisation durch die gebundenen Elektronen

der Ionen wird vernachlässigt. Mit diesen Annahmen lässt sich die Wellengleichung 2.21

wie folgt nähern:

∆
−→
E − εoµo

∂2−→E
∂t2

= µo
∂
−→
J [

−→
E ]

∂t
(2.26)

Die Elektronen im Plasma werden im Drude Modell [18] durch äußere Felder wie freie

geladene Teilchen beschleunigt und durch Stöße an den positiven unbeweglichen Ionen ge-

bremst. Die Wechselwirkung der Elektronen untereinander wird im Modell vernachlässigt.

Damit entspricht das Drude-Modell dem Oszillatormodell ohne rücktreibende Kraft:

dv(t)

dt
+ νei v(t) =

e

me

E(t) (2.27)

Dabei sind v(t) die Geschwindigkeit des Elektrons, e die Ladung, me die Masse, νei die

Dämpfungskonstante und E(t) das elektrische Feld am mittleren Ort −→ro . Die Dämpfungs-

konstante entspricht der Elektonen-Ionen Stoßfrequenz [18]. Die lineare Bewegungsglei-

chung 2.27 hat im Frequenzbereich die folgende Lösung:

ṽ(ω) =

(
1

νei + iω

)
e

me

Ẽ(ω) (2.28)

Die makroskopische Stromdichte
−→
J (−→ro , t) am Ort −→ro ergibt sich aus der Elektronendichte

Ne und der Elektronengeschwindigkeit v(t). Die Elektronendichte ist im stationären und

homogenen Plasma sowohl zeitlich als auch räumlich konstant:

−→
J (−→ro , t) = Ne e v(t) ⇔

−→̃
J (−→ro , ω) = Ne e ṽ(ω) (2.29)

Aus den Gleichungen 2.28 und 2.29 folgt mit der Plasmafrequenz ωp die frequenzabhängige

elektrische Leitfähigkeit σ(ω) für beliebige Orte −→r (Ohmsches Gesetz):

−→̃
J (−→r , ω) = Ne

e2

me

(
1

νei + iω

)
Ẽ(−→r , ω) =

εo ω2
p

νei + iω
Ẽ(−→r , ω) ≡ σ̃(ω) Ẽ(−→r , ω) (2.30)

ωp ≡
√

Ne e2/meεo (2.31)

Wird die Wellengleichung 2.21 bezüglich der Zeit fouriertransformiert und werden sowohl

die Polarisation als auch die Stromdichte als treibende Terme berücksichtigt, so ergibt

sich mit den linearen Materialgleichungen 2.25 und 2.30 folgende Gleichung:

∆
−→̃
E + εoµo ω2

(
1 + χ̃(ω) − i

σ̃(ω)

εo ω

)−→̃
E = 0 mit :

−→̃
E =

−→̃
E (−→r , ω) (2.32)

ñ(ω) ≡
√

1 + χ̃(ω) − i
σ̃(ω)

εo ω
=

√
1 +

No α̃(ω)

1 − Noα̃(ω)/3
− ω2

p

ω2

1

1 − i νei/ω
(2.33)
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Dabei sind ñ(ω) der Brechungsindex, χ̃(ω) die elektrische Suszeptibilität, σ̃(ω) die elek-

trische Leitfähigkeit, No die Neutralteilchendichte des Dielektrikums, α̃(ω) die atomare

Polarisierbarkeit, ωp die Plasmafrequenz und νei die Elektronen-Ionen Stoßfrequenz.

Ein Vergleich mit der fouriertransformierten Wellengleichung im Vakuum zeigt, dass linear

polarisierte ebene Wellen mit Ausbreitung in z-Richtung auch hier spezielle Lösungen sind:

E(z, t) = Eo exp i(ωt − k(ω)z) (2.34)

k(ω) =
ωñ(ω)

co

, ñ(ω) =

√
1 + χ̃(ω) − i

σ̃(ω)

εo ω
(2.35)

Im Gegensatz zu den Lösungen 2.4 ist hier die Wellenzahl k abhängig von der Frequenz

ω. Aufgrund der geschwindigkeitsabhängigen Dämpfungsterme in Gleichungen 2.23 und

2.27 ist der Brechungsindexes ñ(ω) in der gewählten komplexen Schreibweise eine kom-

plexe Größe. Der Imaginärteil des Brechungsindexes vermittelt die Absorption im Me-

dium und der Realteil bestimmt die Phasengeschwindigkeit cn der einzelnen Lösungen:

cn =co/Re[ñ(ω)].

Die allgemeine linear polarisierte Lösung der Wellengleichung (2.32) mit Ausbreitung in

z-Richtung ergibt sich aus der Überlagerung der harmonischen Grundlösungen (2.34):

E(z, t) =
1

2π

+∞∫
−∞

dωẼ(ω) exp (i(k(ω)z − ωt)) (2.36)

Ẽ(z, ω) = Ẽ(ω) · exp

(
−i

ñ(ω)ω

co

z

)
= Ẽ(ω) · exp (−iβ(ω)z) (2.37)

Das komplexe Amplitudenspektrum Ẽ(z, ω) am Ort z ergibt sich aus der Multiplikation

von Ẽ(ω) mit der Systemfunktion Sys(z, ω) = exp (−iβ(ω)z). Das komplexe Amplituden-

spektrum Ẽ(ω) ist die Fouriertransformierte des elektrischen Feldes am Ort z = 0 und

β(ω) = ñ(ω)ω/co die so genannte Modenpropagation. Die Taylorentwicklung von β(ω)

um die Trägerfrequenz ωo führt für die Systemfunktion Sys(z, ω) zu Gleichung 2.39:

β(ω) = βo + β1(ω − ωo) +
1

2
β2(ω − ωo)

2 +
1

6
β3(ω − ωo)

3 + . . . (2.38)

mit: βm =
∂mβ

∂ωm
|ωo m = 1, 2, 3 . . . ωo = Trägerfreqenz

Sys(ω) = exp
(
−iβoz
)

︸ ︷︷ ︸
1

· exp
(
−iβ1(ω − ωo)z

)
︸ ︷︷ ︸

2

· (2.39)

exp

(
−i

1

2
β2(ω − ωo)

2z

)
︸ ︷︷ ︸

3

· exp

(
−i

1

6
β3(ω − ωo)

3z

)
︸ ︷︷ ︸

4

· . . .

Falls die spektrale Bandbreite ∆ω eines Laserpulses sehr viel kleiner als die Mittenfre-

quenz ωo ist (∆ω/ωo	1), kann die ”Slowly Varying Envelope Approximation” (SVEA)
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verwendet werden [19], bei der ein Laserpuls E(z, t) in einen schnell veränderlichen Träger-

frequenzanteil und eine langsam veränderliche Einhüllende E(z, t) aufgespalten wird. Die

SVEA ist im ultravioletten und sichtbaren Spektralbereich gültig für Laserpulse mit einer

Pulsdauer τp � 100fs [19]: E(z, t) = E(z, t) exp (i(ωot − βoz)). Der Term 1 in Gleichung

2.39 besagt, dass sich die Trägerfrequenz ωo mit einer Phasengeschwindigkeit ωo/βo be-

wegt. Der Term 2 entspricht dem Verschiebungsterm in Gleichung 2.9 und die Einhüllen-

de E(z, t) des Laserpulses bewegt sich mit der so genannten Gruppengeschwindigkeit

vg =1/β1.

Die in den Experimenten verwendeten dielektrischen Materialien befinden sich bei den

Wellenlängen (λ=248.5nm und λ=497nm) im Bereich der normalen Dispersion (β2 > 0).

Bei normaler Dispersion ist die Phasengeschwindigkeit der ”roten” Spektralanteile eines

Laserpulses größer als die der ”blauen” Anteile. Durch den Term 3 wird dem Laserpuls

im Frequenzbereich eine quadratische Phase aufgeprägt. Das führt dazu, dass für einen

Laserpuls ohne Phasenmodulation (Φ(t) = 0) nach dem Durchgang durch das Material

eine lineare Frequenzmodulation (b > 0) zu beobachten ist. Die Terme 3 und 4 werden

als Gruppengeschwindigkeitsdispersion (GVD) erster und zweiter Ordnung bezeichnet

und beeinflussen auch den zeitliche Ampitudenverlauf A(t). Der Laserpuls ist nicht mehr

formstabil, sondern ”zerfließt” bei der Ausbreitung im dispersiven Material.

Im vollständig ionisierten Plasma gilt: χ̃(ω) = 0. In der Näherung ω 
 νei kann der

Dämpfungsterm 1/(1 − iνei/ω) in Gleichung 2.33 vernachlässigt werden. Falls die Plas-

mafrequenz ωp größer als die Frequenzen der Komponenten des Laserpluses ist, wird der

Brechungsindex rein imaginär. In diesem Fall ist die Elektronendichte gleich der so ge-

nannten kritischen Dichte Nc = (ω2
o me εo)/e

2. Die Frequenzkomponenten können sich in

diesem Gebiet nicht mehr als ebene Wellen ausbreiten, sondern die elektrische Feldstärke

nimmt exponentiell ab. Eine Absorption bzw. Dämpfung der Intensität erfährt das Laser-

feld in diesem Fall nicht, da es keinen Energiefluss in dieses Gebiet gibt. Allerdings erfährt

der Laserpuls an einer Grenzfläche zu einem Gebiet mit rein imaginärem Brechungsindex

eine vollständige Reflexion.

2.2.2 Pulskompressor

In optischen Aufbauten, wie z.B. dem Pulskompressor, werden der spektrale Amplituden-

verlauf Ã(ω) und die Phasenlage Φ̃(ω) der einzelnen Frequenzkomponenten des Laserpul-

ses gezielt verändert.

Der Pulskompressor kompensiert die GVD, die ein Laserpuls bei der Ausbreitung in nor-

mal dispersivem Material (z.B. Linsen, Polarisatoren, Strahlteilern) erfahren hat. In Ab-

bildung 2.1 ist ein Pulskompressor aus Prismen schematisch dargestellt. Die Frequenzkom-

ponenten werden durch die Prismen räumlich getrennt, durchlaufen unterschiedlich lange
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Abbildung 2.1: Schematischer Aufbau eines Prismenkompressors

Der Eingangsstrahl wird von dem ersten Prisma spektral zerlegt. Er durchläuft die bre-

chende Kante des zweiten Prismas und trifft auf einen Retroreflektor (Spiegel), der den

Strahl mit einem Höhenversatz durch die zwei Prismen zurückreflektiert. Die spektralen

Anteile (λ1 >λ0 >λ2) durchlaufen unterschiedliche optische Weglängen.

optische Wege und werden anschließend wieder zeitlich und räumlich überlagert. Aufgrund

der unterschiedlichen optischen Weglängen ergibt sich für jede Frequenzkomponente ein

anderer Phasenfaktor Φsys(ω). Die Systemfunktion Sys(ω) kann in guter Näherung durch

die Koeffizienten der GVD erster und zweiter Ordnung β2 und β3 beschrieben werden. Im

Pulskompressor mit Prismen sind β2 und β3 negativ, so dass sich die spektrale Phasen-

modulation reduzieren und die Pulsdauer τp minimieren lässt. Ein idealer Pulskompressor

erreicht die vollständige Kompensation der spektralen Phase und damit einen Bandbreite

begrenzten Puls mit minimaler Pulsdauer.

2.2.3 Nichtlineare Propagation im Femtosekunden-Lasersystem

Für die Propagation der fs Laserpulse im verwendeten Femtosekunden-Lasersystem und

für deren zeitliche Diagnostik sind zwei nichtlineare Prozesse relevant, und zwar die Fre-

quenzverdopplung (SHG2) und die Selbstphasenmodulation (SPM). Bei der Frequenzver-

dopplung wird eine Fundamentalwelle mit der Frequenz ωo in das nichtlineare Medium

eingestrahlt und erzeugt eine zweite Harmonische mit der doppelten Frequenz 2ωo. Die

Selbstphasenmodulation tritt bei der Propagation von Laserpulsen hoher Intensität durch

dielektrische Materialien auf. Dabei wird der Phasenverlauf Φ(t) durch die Intensität I(t)

des Laserpulses selbst oder die eines zweiten Laserpulses (Kreuzphasenmodulation) zeit-

2SHG=Second Harmonic Generation
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lich moduliert. Durch die zeitliche Phasenmodulation verbreitert sich das Spektrum des

Laserpulses und mit Hilfe einer nachfolgenden Pulskompression lässt sich eine Verkürzung

der Pulsdauer τp erreichen.

Die nichtlinearen Effekte können mit der Wellengleichung 2.22 beschrieben werden, da

keine freien Ladungen und Ströme auftreten. Die Polarisation
−→
P [

−→
E ] setzt sich aus ei-

nem linearen Anteil
−→
P lin[

−→
E ] entsprechend Gleichung 2.25 und einem nichtlinearen Anteil

−→
P nl[

−→
E ] zusammen:

∆
−→
E − εoµo

∂2−→E
∂t2

= µo
∂2−→P lin[

−→
E ]

∂t2
+ µo

∂2−→P nl[
−→
E ]

∂t2
(2.40)

Für hohe Feldstärken ist die Auslenkung eines gebundenen Elektrons nicht mehr pro-

portional zur Kraft, sondern das Elektron bewegt sich in einem nichtlinearen Potential

(anharmonischer Oszillator [20, 21]). Aus einem störungstheoretischen Ansatz kann ein

Zusammenhang zwischen der elektrischen Feldstärke und der Auslenkung gefunden wer-

den. Beim Übergang auf die makroskopisch gemittelten Größen ergibt sich ein allgemeiner

funktioneller Zusammenhang
−→
P [

−→
E ] zwischen der Polarisation

−→
P (−→r , t) und der elektri-

schen Feldstärke
−→
E (−→r , t) [21].

Für die Frequenzverdoppelung (SHG) gelten die Materialgleichungen 2.41, falls sich

die elektrische Feldstärke aus den diskreten Frequenzen der Fundamentalen ωo und der

zweiten Harmonischen 2ωo zusammensetzt [21]:

−→
P lin[

−→
E ] : P̃i(
r, ωo) = εoχ̃i,j1(ωo)Ẽj1(
r, ωo) (2.41)

P̃i(
r, 2ωo) = εoχ̃i,j1(2ωo)Ẽj1(
r, 2ωo)
−→
P nl[

−→
E ] : P̃i(
r, 2ωo) = εoχ̃i,j1,j2(2ωo; ωo, ωo)Ẽj1(
r, ωo)Ẽj2(
r, ωo)

Die Suszeptibilitäten χi,j1,j2,j3 haben Tensorcharakter, d.h., die Indizes entsprechen den

drei Raumrichtungen (i, j1, j2, ... ∈ {x, y, z}) und es wird in den Gleichungen 2.41 über

die Indizes j1, j2 . . . summiert. Das Medium ist hier homogen, d.h., die Suszeptibilitäten

sind ortsunabhängig, aber nicht mehr isotrop. Die gesamte Polarisation setzt sich aus

den linearen Anteilen P̃i(
r, ωo) und P̃i(
r, 2ωo) sowie einem nichlinearen Anteil 2. Ordnung

P̃i(
r, 2ωo) zusammen, der durch zwei Wellen der Frequenz ωo getrieben wird. Da die Ma-

terialgleichung
−→
P [

−→
E ] mit einer Störungsrechnung hergeleitet wird, ist die Suszeptibilität

n+1-ter Ordnung wesentlich kleiner als die Suszeptibilität n-ter Ordnung.

Mit den Materialgleichungen 2.41 wird die Wellengleichung 2.40 im Rahmen der SVEA

gelöst [20, 14]. Die Amplitude der zweiten Harmonischen ergibt sich in Gleichung 2.42 aus

der Amplitude der Fundamentalen und den Material- bzw. Versuchsparametern unter der

Annahme, dass die Abnahme der Fundamentalwelle vernachlässigt werden kann und die

Amplitude der zweiten Harmonischen vor der Wechselwirkung gleich null ist:

Ẽi(L, 2ωo) = ωo
1

co n2ωo

χ̃i,j1,j2(2ωo; ωo, ωo)Ẽj1(L, ωo)Ẽj2(L, ωo)
ei∆kL − 1

∆k
(2.42)
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I2ωo ∼ L2sinc2(
1

2
∆kL) sinc(x) ≡ sin (x)/x (2.43)

mit : ∆k = 2k(wo) − k(2ωo) =
ωo

co

2 (ñ(ωo) − ñ(2ωo)) (2.44)

Dabei sind L die Länge des nichtlinearen Mediums, I2ωo die Intensität der zweiten Harmo-

nischen und ∆k die Phasenfehlanpassung zwischen der Fundamentalwelle und der Har-

monischen. Aus den Gleichungen 2.42 und 2.43 folgt, dass die Amplitude der frequenzver-

doppelten Harmonischen Ẽi(L, 2ωo) quadratisch von der Amplitude der Fundamentalwelle

und die Intensität quadratisch von der Kristalllänge L abhängt. Um eine hohe Konversi-

on zu erzielen, muss die Phasenanpassung ∆k = 0 vorliegen und folglich ñ(wo) = ñ(2ωo)

sein. Für den Fall der normaler Dispersion in isotropen Dielektrika ist diese Forderung

nicht erfüllt. Zur Phasenanpassung werden doppelbrechende Kristalle verwendet, da die-

se in ordentlicher und außerordentlicher Richtung verschiedene Brechungsindices ño(ω)

bzw. ñe(ω) aufweisen. In der Referenz [16] wird ausführlich diskutiert, wie die Bandbreite

der fs Laserpulse und Sättigungseffekte die Frequenzverdoppelung beeinflussen. Ist die

Konversion innerhalb der Bandbreite des Laserpulses frequenzunabhängig, entsteht das

frequenzverdoppelte Signal instantan [20] und für das frequenzverdoppelte elektrische Feld

E2ωo(z, t) gilt in komplexer Schreibweise: E2ωo(z, t) ∼ Eωo(z, t)Eωo(z, t).

Die Selbstphasenmodulation (SPM) ist ein nichtlinearer Effekt dritter Ordnung, bei

dem eine Polarisation bei der Frequenz ωo durch drei Wellen der Frequenz ωo getrieben

wird (ωo = ωo − ωo + ωo). Aufgrund von Symmetriebetrachtungen verschwinden in iso-

tropen Materialien die Suszeptibilitäten zweiter Ordnung identisch [20] und die Effekte

dritter Ordnung bestimmen das nichtlineare Verhalten. Unter der Voraussetzung, dass das

Medium isotrop ist und die treibenden elektrischen Felder in x-Richtung linear polarisiert

sind, wird die Polarisation bei der Selbstphasenmodulation durch die folgende Gleichung

beschrieben [20]:

−→
P lin[

−→
E ] : P̃x(
r, ωo) = εoχ̃x(ωo)Ẽx(
r, ωo) (2.45)

−→
P nl[

−→
E ] : P̃x(
r, ωo) = εo

3

4
χ̃x,x,x,x(ωo; ωo,−ωo, ωo)Ẽx(
r, ωo)Ẽ

∗
x(
r, ωo)Ẽx(
r, ωo)

Das Medium ist homogen und somit sind die linearen und nichtlinearen Suszeptibilitäten

ortsunabhängig. Mit der Näherung, dass die nichtlineare Polarisation frequenzunabhängig

ist und die nichtlineare Polarisation instantan erfolgt [20], kann der nichtlineare Anteil in

Gleichung 2.45 auch im Zeitbereich in komplexer Schreibweise verwendet werden:

Px(
r, t) = εo
3

4
χ̃x,x,x,x(ωo; ωo,−ωo, ωo)Ex(
r, t)E

∗
x(
r, t)Ex(
r, t) (2.46)

Wird die lineare GVD vernachlässigt, so lässt sich die Wellengleichung 2.40 mit der Materi-

algleichung 2.46 im Rahmen der SVEA lösen. Für die langsam veränderliche Einhüllende

des Laserpulses E(z, t) = A(z, t) exp
(
iΦ(z, t)

)
gilt in einem mitbewegten Bezugsystem
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(t = t − z/vg)[14, 19, 20]:

E(z, t) = E(0, t) exp
(−iη|E(0, t)|2z) mit: η =

3

8
χ̃x,x,x,x

ωoñ(ωo)

co

(2.47)

A(z, t) = A(0, t)

Φ(z, t) = Φ(0, t) − η|E(0, t)|2z = Φ(0, t) − 2π

λ0

n2I(z, t)z

Hier sind η der Parameter für die SPM, n2 der nichtlineare Brechungsindex und vg die

Gruppengeschwindigkeit der Einhüllenden. Aus den Gleichungen 2.47 wird deutlich, dass

die Intensität I(z, t) den zeitlichen Phasenverlauf Φ(z, t) beeinflusst und die Amplitude

A(z, t) konstant bleibt.

Die Ausbreitung von intensiven Laserpulsen unter dem Einfluss der GVD und der SPM

kann nicht analytisch gelöst werden. Numerisch wird die ”Split Step Fourier” Methode

verwendet [19], bei der die Weglänge in differentielle Wegelemente zerlegt wird, auf denen

die lineare Propagation und der Einfluss der SPM räumlich getrennt behandelt werden

und die Lösungen 2.36 und 2.47 Anwendung finden.

2.3 Femtosekunden-Lasersystem

Für die Experimente dieser Arbeit wird ein Lasersystem verwendet, das im VIS bei λ=

497nm und im UV bei λ=248.5nm fs Laserpulse erzeugt, die durch die Art der Erzeugung

zeitlich synchronisiert sind. Das Lasersystem ist schematisch in Abbildung 2.2 dargestellt

und besteht aus drei Komponenten:

1. Femtosekunden-Farbstofflaser

2. KrF Verstärker mit Prismenkompressor für UV Laserpulse

3. Faserpropagation und Prismenkompressor für VIS Laserpulse

Der Farbstofflaser und der KrF Verstärker sind ein kommerzielles System (FAMP) der

Firma Lambda Physik, das in den Referenzen [22, 23] detailiert beschrieben wird. Der

zeitliche Intensitäts- und Phasenverlauf der fs Laserpulse wird mit einem SHG Korre-

lator und der so genannten FROG Technik charakterisiert. Im Kapitel 3 werden diese

Messmethoden beschrieben und es werden Messergebnisse vorgestellt. Die Pulsenergie

der fs Laserpulse wird mit pyroelektrischen Detektoren und Photodioden bestimmt.

Femtosekunden-Farbstofflaser

Der XeCl Laser (λ = 308nm) dient als Pumplaser für einen Pikosekunden-Farbstofflaser

und nachfolgende Verstärkerstufen. In dem Pikosekunden-Farbstofflaser wird aus dem

15ns langen XeCl Pumppuls ein etwa 9ps langer Laserpuls (λ=365nm) erzeugt, der einen

”Distributed Feedback Dye Laser” (DFDL) pumpt. Der ps Farbstofflaser besteht aus

mehreren Farbstofflaserstufen, die hier kurz genannt und in den angegebenen Referenzen
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Abbildung 2.2: Schematischer Aufbau des fs Lasersystems:

1. Femtosekunden-Farbstofflaser mit XeCl Pumplaser, 2. KrF Verstärker mit UV Pris-

menkompressor und 3. Faserpropagation mit VIS Prismenkompressor

beschrieben werden. Der 15ns lange XeCl Laserpuls pumpt in der ersten Stufen einen

”Quenched Cavity Dye Laser” (QCDL). Der 200ps lange Puls des QCDL (λ = 340nm)

dient als Eingangspuls für einen ”Short Cavity Dye Laser” (SCDL). Der SCDL Laserpuls

(λ=365nm) hat eine Pulsdauer von 15ps mit einer extrem schnellen Anstiegsflanke. Nach

einer Verstärkerstufe wird der SCDL Laserpuls in einem ”Gated Saturable Absorber”

(GSA) auf etwa 9ps verkürzt, um nach einer weiteren Verstärkerstufe den DFDL zu pum-

pen. Der DFDL liefert in guter Näherung einen Bandbreite begrenzten VIS Laserpuls

(λ = 497nm) mit einer Pulslänge von etwa 550 fs und einer spektralen Bandbreite von

≈0.6nm. Nach einer zweistufigen Verstärkung hat der Bandbreite begrenzte Laserpuls

eine Energie von 150µJ bei einer Pulslänge von 550fs. Die Repetitionsrate beträgt 1 Hz
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und ist durch den XeCl Pumplaser vorgegeben.

KrF Verstärker mit Prismenkompressor für UV Laserpulse

Der VIS Laserpuls des fs Farbstofflasers wird in einem BBO Kristall (Beta-Barium-Borat,

β-BaB2O4) der Dicke 300µm frequenzverdoppelt und dadurch ein UV Laserpuls bei der

Wellenlänge λ = 248.5nm erzeugt (”Seedpuls”). Der doppelbrechende BBO Kristall ist

einachsig negativ. Die fundamentale Wellenlänge λ=497nm breitet sich in der ordentli-

chen Richtung und die Harmonische bei λ=248.5nm in der außerordentlichen Richtung

aus. Der ordentliche Brechungsindex ño(ω) ist unabhängig von der Ausbreitungsrichtung,

während der außerordentliche Brechungsindex ñe(w, Θ) eine Winkelabhängigkeit3 auf-

weist. Da der ordentliche und der außerordentliche Strahl senkrecht zueinander polari-

siert sind, kann nur für die senkrecht zur Fundamentalwelle polarisierte Harmonische die

Phasenanpassung erzielt werden. Die Effekte aus der spektralen Phasenanpassung und

der linearen Dispersion sind hier vernachlässigbar und für den UV Laserpuls ergibt sich

eine Pulslänge τp ≥ 400fs. Die Pulsenergie des UV Laserpulses wird in drei ”Off-Axis”

Durchgängen im KrF Verstärker von 5µJ auf maximal 15mJ nachverstärkt. Das Strahl-

profil vor der Verstärkung ist in guter Näherung gaußförmig. Der nachverstärkte Laserpuls

hat eine Ausdehnung von etwa (30×15) mm2. Die verstärkte spontane Emission (ASE) des

KrF Verstärkers variiert stark mit der Lebensdauer des Füllgases und beträgt (0-3)mJ bei

einer Pulsdauer von ≈15ns. Aufgrund der SPM in den CaF2 Fenstern des KrF Verstärkers

erfährt der intensive UV Laserpuls eine Phasenmodulation, die die spektrale Bandbreite

∆ω von ≈0.2nm auf ≈0.6nm vergrößert. Mit einem Kompressor aus CaF2 Prismen ergibt

sich für den UV Laserpuls eine minimale Pulslänge τ ≈ 150fs. Der Prismenkompressor

hat aufgrund von Verlusten durch Reflexion und Blenden eine Transmission von 30%, so

dass die maximale Pulsenergie nach dem Prismenkompressor etwa 5mJ beträgt.

Faserpropagation und Prismenkompressor für VIS Laserpulse

Um den VIS Laserpuls des fs Farbstofflasers weiter verkürzen zu können, wird die spek-

trale Breite ∆λ durch Propagation in einer 33cm langen Quarzfaser von etwa 0.6nm auf

11nm vergrößert (SPM und GVD). Dazu wird der VIS Laserpuls auf typischerweise 60nJ

abgeschwächt und mit einem Mikroskopobjektiv in eine polarisationserhaltende Mono-

modenfaser eingekoppelt. Nach der Faser wird der VIS Laserpuls verstärkt und in einem

Kompressor aus SF6 Prismen komprimiert. Eine typische minimale Pulslänge nach dem

Prismenkompressor beträgt etwa 70fs mit einer Pulsenergie von 25µJ. Der Aufbau, beste-

hend aus der Quarzfaser, Farbstoffverstärkern und dem Prismenkompressor, ist ausführ-

lich in der Referenz [24] beschrieben und charakterisiert.

3Θ ist der Winkel zwischen dem Ausbreitungsvektor −→k der außerordentlichen Welle und der optischen
Achse des Kristalls.



Kapitel 3

Zeitliche Charakterisierung von fs

Laserpulsen

3.1 Übersicht

Die zeitliche Charakterisierung von fs Laserpulsen ist von großer Bedeutung für die Ex-

perimente mit fs Laserpulsen. Die Wechselwirkung von fs Laserpulsen mit Materie bei

hohen Intensitäten wird durch den zeitlichen Intensitätsverlauf I(t) bestimmt. Beispiele

hierfür sind die Erzeugung von hohen Harmonischen [6] und Röntgenpulsen [7] sowie die

Ionisationsprozesse von Festkörpern. Bei der Justage von fs Lasersystemen und in Expe-

rimenten der
”
kohärenten Kontrolle“ von chemischen Reaktionen [25, 26] ist neben dem

Intensitätsverlauf I(t) auch die zeitliche Phase Φ(t) von Bedeutung. Die zeitliche und

auch räumliche Charakterisierung von fs Laserpulsen wird in den Referenzen [16, 27, 28]

ausführlich dargestellt. In diesem Abschnitt wird eine kurze Übersicht gegeben, wie fs

Laserpulse zeitlich charakterisiert werden können.

Eine direkte Messung des zeitlichen Intensitätsverlaufes von Laserpulsen ist mit Hilfe von

Schmierbildkameras nur bis zu einer zeitlichen Auflösung von 500fs möglich [29]. Zur Mes-

sung der zeitlichen Pulsdauer τp von fs Laserpulsen werden optische Korrelationstechniken

eingesetzt. Bei nichtresonanten elektronischen Polarisationseffekten liegt die Responszeit

und damit die zeitliche Auflösung der optischen Korrelation bei etwa 1fs [20]. Für eine

optische Korrelation von N Pulsen Ei=1...N(t) = Ai(t) · exp(iΦi(t)) werden prinzipiell vier

Komponenten benötigt:

1. N Verzögerungseinheiten für jeden Puls: Ei(t − τi)

2. lineare Überlagerung der verzögerten Pulse: E(t, τ1, τ2, ...τN) =
N∑

i=1

Ei(t − τi)

3. nichtlineare Wechselwirkung N-ter Ordnung: ENLO(t, τ1, τ2, ...τN) = fNLO[E(t)]

4. integrierender
”
langsamer“ Detektor: Signal(τ1, τ2, ...τN) ∼

+∞∫
−∞

dt |ENLO(t)|2
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Da die nichtlinearen Prozesse hohe Intensitäten erfordern, werden die Pulse in den meisten

Fällen im Fokus einer sphärischen Linse oder Zylinderlinse überlagert.

Die komplexe Schreibweise der Einzelpulse Ei(t) kann nur dann ohne Einschränkungen

verwendet werden, wenn lineare Operationen ausgeführt werden. Bei nichtlinearen Wech-

selwirkungen muss der funktionelle Zusammenhang fNLO für die komplexe Schreibweise

hergeleitet werden. Entsprechend den Definitionen in [30] ergeben sich unterschiedliche

Korrelationssignale:

1. interferometrische Korrelation mit Untergrund:

gN
B (τ1, τ2, ..., τN) ≡

+∞∫
−∞

dt|fNLO[E1(t − τ1) + E2(t − τ2) + ... + EN(t − τN)]|2

+∞∫
−∞

dt|fNLO[E1(t)] + fNLO[E2(t)] + ... + fNLO[EN(t)]|2
(3.1)

2. Intensitätskorrelation ohne Untergrund:

GN
0 (τ1, τ2, ..., τN ) ≡

+∞∫
−∞

dt|[E1(t − τ1) · E2(t − τ2) · ... · EN(t − τN)]|2

+∞∫
−∞

dt|E1(t) · E2(t) · ... · EN(t)|2
(3.2)

Die beiden Korrelationsfunktionen sind so normiert, dass für gN
B (τ1, τ2, ..., τN ) der Un-

tergrund auf 1 und für GN
0 (τ1, τ2, ..., τN ) das Maximum auf 1 normiert ist. Die interfe-

rometrische Korrelation wird auch als ”schnelle” Korrelation bezeichnet, da sie Terme

cos(ωiτi) enthält. Diese entfallen bei der Intensitätskorrelation (”langsame” Korrelation)

durch Mittelung über die Verzögerungen τi [30]. Falls alle Teilpulse kollinear wechselwir-

ken und damit alle Wellenvektoren parallel sind, wie z.B. im Michelson Interferometer,

wird eine ”schnelle” Korrelation gemessen. Sind die Wellenvektoren nicht parallel, wer-

den Anteile von ENLO(t) räumlich getrennt und es wird bei geeigneter Detektorwahl [27]

eine ”langsame” Korrelation gemessen. In der Tabelle 3.1 sind einige Korrelationenssigna-

le zusammengestellt, die in der Laborpraxis häufig verwendet werden. Die verwendeten

nichtlinearen Funktionen fNLO gelten für die komplexe Schreibweise [8].

Für die Intensitätskorrelation geht die gesamte Phaseninformation Φ(t) verloren. Eine

direkte Rücktransformation von GN
0 (τ1, τ2, ..., τN) auf I(t) ist mit einer unabhängigen

Verzögerung τ nicht möglich. Zur Auswertung werden Modellfunktionen für I(t) para-

metrisiert und die Intensitätskorrelation an das Messsignal angepasst. Aus einer Inten-

sitätskorrelation mit zwei unabhängigen Verzögerungen (Tripelkorrelation) kann der In-

tensitätsverlauf ohne Modellannahme rekursiv bestimmt werden [38].

Die interferometrischen Korrelationen enthalten zwar Information über die Phase Φ(t),

es gibt allerdings keine geschlossene Rücktransformation auf E(t) und somit kann unter
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nichtlineare Wechselwirkung Korrelationssignal

ENLO(t) = E(t) · E(t):

Frequenzverdopplung (SHG) [31]

Zweiphotonen-Fluoreszenz (TPF) [32]

Zweiphotonen-Leitfähigkeit [TPC] [33]

g2
B(τ) =

+∞∫
−∞

dt |[E(t)+E(t−τ)]2|2

+∞∫
−∞

dt 4I(t)2

ENLO(t) = E(t) · E(t):

Frequenzverdopplung (SHG) (Abschnitt 3.2)

Zweiphotonen-Leitfähigkeit [TPC] [34]

Zweiphotonen-Ionisation [TPI] [35]

G2
0(τ) =

+∞∫
−∞

dt I(t)·I(t−τ)

+∞∫
−∞

dt I(t)2

ENLO(t) = E(t) · E(t)2:

Frequenzverdreifachung (THG)

Parametrische Aufwärtskonversion [36]

ENLO(t) = E(t) · E(t) · E∗(t):
Änderung der Polarisation durch den

optischen Kerreffekt [37], (siehe Abschnitt 3.3)

G3
0(τ) =

+∞∫
−∞

dt I(t)·I(t−τ)2

+∞∫
−∞

dt I(t)3

Tabelle 3.1: Nichtlineare Wechselwirkungen und Korrelationssignale

Aufgabe der Allgemeinheit nur ein parametrisiertes Modell von E(t) an das gemessene

Signal angepasst werden.

Experimentell sind noch Einzel- und Multischuss-Korrelatoren zu unterscheiden. Bei den

Multischuss-Korrelatoren werden die Verzögerungen τi über Laufzeitunterschiede nach je-

dem Laserpuls verändert, so dass für eine Korrelationsmessung viele Laserpulse benötigt

werden. Diese Technik bietet sich für ein Lasersystem mit hoher Repetitionsrate an. Bei

den Einzelschuss-Korrelatoren wird die zeitliche Verzögerungsachse in eine räumliche Ach-

se übersetzt, indem gekippte Pulsfronten oder nichtkollineare Pulse in einem Linienfokus

überlagert werden. Die Korrelationssignale in Tabelle 3.1 können im Einzelschuss- und

Multischuss-Verfahren gemessen werden.

Zur vollständigen Charakterisierung des Amplituden- und Phasenverlaufes von fs Laser-

pulsen lassen sich vier unterschiedliche Messverfahren klassifizieren [28, 39]:

1. lineare spektrale Interferometrie mit bekanntem Referenzpuls

2. Techniken mit zeitlicher Phasenmodulation:

• Zeit-Frequenz-Konvertierung [40], Chronocyclic Tomography [41]

• Spectral Phase Interferometry (SPIDER) [42]

3. Frequency Domain Phase Measurement (FDPM) = Sonogramm [28, 43, 44, 45]

4. Frequency Resolved Optical Gating (FROG) = Spektrogramm [8, 28, 43]
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Für eine ausführliche Darstellung und einen Vergleich der verschiedenen Methoden wird

auf die angegebene Literatur verwiesen. In der Laborpraxis und als kommerzielle Systeme

haben sich FROG und SPIDER etabliert, da diese experimentell leicht realisierbar sind

und eine robuste Rekonstruktion von E(t) ermöglichen.

In der vorliegenden Arbeit werden die Amplitude und Phase der fs Laserpulse im Ultra-

violetten mit der FROG Methode vermessen (siehe Abschnitt 3.3). Diese Methode dient

als Referenz zur Messung der Pagefunktion in Kapitel 6.

3.2 Intensitätskorrelation im Sichtbaren

Im Abschnitt 5.5 wird ein optischer Plasmaschalter vorgestellt, mit dem fs Laserpulse im

Sichtbaren (λ = 497nm) geschaltet werden können. Wie in Abschnitt 2.3 beschrieben,

werden diese fs Laserpulse nach dem Femtosekunden-Farbstofflaser durch die Propagati-

on in einer Quarzfaser spektral verbreitert und in einem VIS Prismenkompressor zeitlich

komprimiert. Mit der Pulsdauer der ”geschalteten” fs Laserpulse kann die Schaltzeit τT des

optischen Plasmaschalters als wichtiger Paramter bestimmt werden. In diesem Abschnitt

wird gezeigt, wie die Intensitätskorrelation G2
0(τ) und damit die Pulsdauer τp gemessen

wird.

Der schematische Aufbau eines Multischuss SHG Korrelators ist in der Abbildung 3.1

dargestellt. Der fs Laserpuls wird mit einem dielektrischen Strahlteiler in zwei Teilpul-

se (50%:50%) aufgeteilt. Diese Teilpulse werden über eine variable Wegstrecke zeitlich

gegeneinander verzögert. Mit einer sphärischen Linse (f = 160mm) werden beide Teil-

pulse in einen BBO Kristall der Dicke 300µm fokussiert. Da der Aufbau nicht kollinear

ist, ergibt sich nach dem Verdopplungskristall ein untergrundfreies frequenzverdoppeltes

Signal (λ = 248.5nm) zwischen den beiden Teilpulsen. Dieses 2ω Signal wird mit einer

sphärischen Linse auf den Eintrittsspalt eines Spektrographen abgebildet. Der Spektro-

graph wird für die folgenden Messungen zur weiteren Unterdrückung der Fundamentalen

gegenüber dem frequenzverdoppelten Signal verwendet.

Wird für den fs Laserpuls als Modellfunktion ein gaußförmiger Intensitätsverlauf ange-

nommen, so gilt für die Intensitätskorrelation G2
0(τ):

G2
0(τ) ∼ exp

(−4 log (2) (t/τK)2
)

= exp
(−2 log (2) (t/τp)

2
)

(3.3)

Die Gleichung 3.3 besagt, dass auch die Intensitätskorrelation G2
0(τ) gaußförmig ist, aber

die Halbwertsbreite der Korrelation τK um einen Faktor
√

2 größer ist als die Halbwerts-

breite des fs Laserpulses τp.

Die Abbildung 3.2 zeigt zwei gemessene Intensitätskorrelationen. Im linken Diagramm ist

die Korrelation eines fs Laserpulses dargestellt, der typischerweise durch den Femtosekunden-
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Abbildung 3.1: Aufbau des Multischuss SHG Korrelators: Der VIS fs Laserpuls wird

mit einem Strahlteiler in zwei Teilpulse (50%:50%) aufgeteilt und zeitlich verzögert. Mit

sphärischen Linsen werden beide Teilpulse in einen BBO Kristall fokussiert und das fre-

quenzverdoppelte Signal auf den Eintrittsspalt des Spektrographen abgebildet. Das Kor-

relationssignal wird von einem Zeilendetektor aufgenommen.

Abbildung 3.2: SHG Intensitätskorrelationen von VIS fs Laserpulsen:

1: Farbstofflaser (τK = (755 ± 12)fs ⇒ τp = (533 ± 9)fs)

2: Faserpropagation und Prismenkompressor (τK = (82.1± 1.4)fs ⇒ τp = (58.1± 1.0)fs)
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Farbstofflaser geliefert wird. Die gemessene Halbwertsbreite τK beträgt (755±12)fs, so

dass sich eine Pulsdauer τp = (533 ± 9)fs ergibt. Die Annahme eines gaußförmigen In-

tensitätsverlaufes ist in guter Näherung erfüllt. Das rechte Diagramm in Abbildung 3.2

zeigt die Intensitätskorrelation bei optimalem Prismenabstand. Es ergibt sich eine Puls-

dauer τp von (58.1±1.0)fs, also eine Verringerung um etwa eine Größenordnung gegenüber

dem fs Farbstofflaser. Die SHG Intensitätskorrelation ist aufgrund ihrer mathematischen

Struktur für alle Pulsformen um den Nullpunkt τ =0 symmetrisch. Im rechten Diagramm

zeigen sich zudem zwei symmetrische Nebenmaxima (Pfeile), die auf einen zeitlichen Ne-

benpuls zurückgeführt werden können. Eine häufig auftretende Ursache für Nebenpulse

nach der Pulskompression ist die unvollständige Kompensation der spektralen Phase drit-

ter Ordnung [8]. Aus der Höhe der Nebenmaxima folgt, dass die maximale Intensität des

Nebenpulses etwa 1/10 der Intensität des Hauptpulses beträgt.

3.3 Frequency Resolved Optical Gating (FROG) im

Ultravioletten

3.3.1 Einführung in die FROG Methode

Die FROG Methode für fs Laserpulse entspricht der Kurzzeitspektroskopie, die oft in der

Akustik, den Geowissenschaften und der Signalverarbeitung [43] zur Analyse von zeit-

lich veränderlichen Spektren eingesetzt wird und sich dort seit langem bewährt hat. Ein

Kurzzeitspektrum oder Spektrogramm misst das Spektrum eines zeitlich transienten Si-

gnals in einem durch die so genannte Torfunktion g(t) vorgegebenen Zeitbereich, wobei

die Torfunktion zeitlich verzögert wird. In der FROG Methode entspricht das elektrische

Feld E(t) des fs Laserpulses dem transienten Signal. Das Betragsquadrat im FROG Si-

gnal F (τ, ω) in der Gleichung 3.4 ergibt sich durch den Einsatz eines ”langsamen” und

integrierenden Detektors:

F (τ, ω) ≡ 1

2π

∣∣∣∣∣∣
+∞∫

−∞

dt E(t) · g(t − τ) · exp(−iωt)

∣∣∣∣∣∣
2

(3.4)

mit: E(t) =
√

I(t)eiΦ(t) g(t) = Ag(t)e
iΦg(t)

In einem vereinfachten Bild entspricht ein akustisches Spektrogramm der Notenschrift der

Musik, d.h., über einer Zeitachse t werden die Tonhöhe und Lautstärke aufgetragen. Bei

dem FROG Signal F (τ, ω) ergibt sich in Analogie zur Akustik eine ”optische” Melodie

mit zeitlich veränderlichen Frequenzen/Farben und Intensitäten. Für eine lineare Phasen-

modulation ω(t) = ωo + b · t mit b > 0 verändert sich die ”Farbigkeit” des fs Laserpulses

mit der Zeit von kleinen zu großen Frequenzen, also von rot nach blau.
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Die Messung des Spektrums von fs Laserpulsen ist durch Spektrographen leicht möglich.

Um eine ausreichende zeitliche Auflösung im FROG Signal zu gewährleisten, müssen die

Halbwertsbreite und die Anstiegszeit der Torfunktion kleiner als die Halbwertsbreite des

fs Laserpulses sein. Mit den in Abschnitt 3.1 beschriebenen nichtlinearen Wechselwir-

kungen stehen verschiedene Torfunktionen zur Verfügung, deren zeitliche Verläufe von

den wechselwirkenden fs Laserpulsen selber abhängig sind. Die FROG Technik erweitert

die im Abschnitt 3.1 beschriebenen optischen Korrelationstechniken um die Messung von

Spektren. In der Tabelle 3.2 sind einige der in der Literatur verwendeten nichtlinearen

Wechselwirkungen und die sich daraus ergebenden Torfunktionen aufgeführt.

nichtlineare Wechselwirkung Torfunktion Literatur

Frequenzverdopplung (SHG) g(t) = E(t) [46]

Änderung der Polarisation g(t) = I(t) [47][48]

durch den optischer Kerreffekt (PG)

Frequenzverdreifachung (THG) g(t) = E2(t) [36]

Parametrische Aufwärtskonversion

Kreuzphasenmodulation (XPM) g(t) = exp (i const · I(t)) [49]

Tabelle 3.2: Nichtlineare optische Torfunktionen für die FROG Technik

Die Rekonstruktion des elektrischen Feldes E(t) aus dem FROG Signal F (τ, ω) entspricht

dem aus der abbildenden Optik und der Kristallographie bekannten Problem der zwei-

dimensionalen Phasenrekonstruktion. Für dieses Problem gibt es weder eine geschlosse-

ne Rücktransformation noch einen rekursiven Algorithmus, sondern nur numerische und

iterative Optimierungsverfahren. Auch für die FROG Methode gibt es nach vorliegen-

dem Kenntnisstand keinen Existenzbeweis für eine eineindeutige Zuordnung zwischen dem

elektrischem Feld E(t) und dem FROG Signal F (τ, ω).

Trebino et al. haben einen iterativen Algorithmus entwickelt, der E(t) ohne Modellannah-

men aus dem gemessenen FROG Signal rekonstruieren kann [50]. Alle bisher simulierten

FROG Signale konvergieren mit diesem Algorithmus gegen das elektrische Feld E(t), das

zur Berechnung des FROG Signals verwendet worden ist. Der Grund besteht darin, dass

das Problem hier überbestimmt ist. Das FROG Signal hat bei N Pixeln für jede Achse

N2 Freiheitsgrade, während der fs Laserpuls E(t) nur insgesamt 2N Freiheitsgrade be-

sitzt, und zwar jeweils N Freiheitsgrade für die Amplitude und die Phase. Während der

Algorithmus robust gegen statistisches Rauschen ist, beeinflussen systematische Fehler

in experimentellen Daten das Konvergenzverhalten stark, da diese vom Algorithmus als

Signal und nicht als Rauschen interpretiert werden [51]. Die Torfunktion und damit die

Signalentstehung sind in diesem Algorithmus eine wesentliche Randbedingung. Zu syste-
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matischen Fehlern führen u.a. falsch kalibrierte Frequenz- und Verzögerungsachsen, abge-

schnittene FROG Signale, zu wenige Stützstellen oder inhomogene Profile im Linienfokus

bei Einzelschussaufbauten (siehe Abschnitt 3.3.3).

Neben dem ”Trebino” Algorithmus gibt es eine robuste ”Momentenmethode”, mit der

parametrisierte Modellfunktionen der Intensität I(t) und der Momentanfrequenz ω(t) =

Φ′(t) an die Momente des FROG Signals F (τ, ω) anpasst werden. Diese Methode ist im

Gegensatz zum ”Trebino” Algorithmus nicht mehr modellunabhängig. Für die Momente

f1(τ) und f2(τ) des FROG Signals F (τ, ω) gilt ([43], Herleitung im Anhang A):

f1(τ) ≡
+∞∫

−∞

F (τ, ω) dω =

+∞∫
−∞

I(t) A2
g(t − τ) dt (3.5)

f2(τ) ≡ 1

f1(τ)

+∞∫
−∞

ω F (τ, ω) dω (3.6)

=

+∞∫
−∞

I(t) A2
g(t − τ)

(
Φ′(t) + Φ′

g(t − τ)
)

dt (3.7)

mit: E(t) =
√

I(t)eiΦ(t) g(t) = Ag(t)e
iΦg(t)

Das 1.Moment f1(τ) des FROG Signals F (τ, ω) entspricht einer Intensitätskorrelation. Im

Gegensatz dazu enthält das zweite Moment f2(τ) (Frequenzmoment) Phaseninformation

in Form der Momentanfrequenz ω(t) = Φ′(t).

Die FROG Signale der fs Laserpulse im Ultravioletten werden in dieser Arbeit mit einem

so genannten PG FROG Aufbau gemessen und mit der ”Momentenmethode” ausgewer-

tet. Für die vollständige Diagnostik in diesem Spektralbereich stellt der PG FROG die

Standardmethode dar. Die Abkürzung PG steht für ”Polarization Gated” und bezeichnet

die Änderung des Polarisationszustandes eines Probepulses durch einen intensiven Pump-

puls aufgrund des optischen Kerreffektes. Im folgenden Abschnitten werden der Aufbau

des PG FROG, die Signalentstehung und -rekonstruktion sowie die erzielten Ergebnisse

dargestellt.

3.3.2 Experimenteller Aufbau des PG FROG

Für die Messung der Intensität I(t) und der Phase Φ(t) von fs Laserpulsen im Ultravio-

letten (UV) ist im Rahmen dieser Arbeit ein PG1 FROG aufgebaut und charakterisiert

worden [48]. Aufgrund der Repetitionsrate von nur 1Hz und der geringen zeitlichen Sta-

bilität des Lasersystems wurde ein Einzelschussbetrieb gewählt.

1Polarization Gate
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Der Aufbau ist in der Abbildung 3.3 schematisch dargestellt. Das Prinzip des PG FROG

besteht darin, dass ein schwacher fs Laserpuls (Probepuls) einen Polarisator, ein Kerrme-

dium und einen Analysator durchläuft. Da der Polarisator und der Analysator gekreuzt

sind, kann nur der Anteil des Probepulses den Analysator passieren, dessen Polarisa-

tionszustand durch den Pumppuls im Kerrmedium (CaF2 Plättchen der Dicke 1.5mm)

verändert wird. Die Signalentstehung wird im Abschnitt 3.3.3 ausführlich behandelt.

Abbildung 3.3: Aufbau des Einzelschuss PG FROG: Der Probepuls durchläuft den Pola-

risator und den Analysator in Sperrrichtung. Der Pumppuls, dessen Polarisationsrichtung

mit einem λ/2 Plätchen um 45◦ gedreht wird, ”schaltet” den Probepuls. Beide Pulse

werden unter dem Winkel ϕ in einem Linienfokus zeitlich und räumlich überlagert. Der

Linienfokus wird auf den Eintrittsspalt eines Spektrographen abgebildet und das PG

FROG Signal von einer flächigen CCD Kamera detektiert.

Im Analysator und Polarisator werden Dünnschichtpolarisatoren eingesetzt, wodurch im

Polarisator der Einfluss der GVD auf die fs Laserpulse minimiert wird. Die Polarisation

des Pumppulses wird mit einem λ/2 Plättchen um 45◦ gedreht. Beide Pulse werden mit

einer Zylinderlinse (f =205mm) unter einem Winkel ϕ=5◦ in das Kerrmedium fokussiert
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und räumlich überlagert. Die Größe des Linienfokus beträgt (0.2×8)mm2. Die maximale

Intensität Imax wird bei allen Experimenten auf Imax≤10GW/cm2 begrenzt. Die Verzöge-

rungsstrecke des Probepulses kann so variiert werden, dass sich beide Pulse auch zeitlich

im Kerrmedium überlappen. Aufgrund des Winkels ergibt sich entlang des Linienfokus

eine unterschiedliche zeitliche Verzögerung zwischen dem Pump- und Probepuls (siehe

Abbildung 3.3). Die zeitliche Verzögerungsachse τ wird in eine räumliche y-Achse trans-

formiert. Für einen nichtkollinearen Aufbau gilt an der Vorderseite des Kerrmediums:

τ =
y

co

sin ϕ (3.8)

Mit einem Winkel ϕ=5◦ und einem Linienfokus der Länge 8mm ergibt sich ein Zeitfen-

ster von 2.3ps. Der Linienfokus wird mit einer sphärischen Linse auf den Eintrittsspalt

eines abbildenden Czerny-Turner Spektrographen (f = 0.25mm) abgebildet, wobei der

Pumppuls vor der Linse abgeblockt wird. Die spektrale Auflösung λ/∆λ beträgt 2500.

Der im Spektrographen verwendete Detektor ist eine im Ultravioletten empfindliche CCD

Kamera mit einer räumlichen Auflösung von 10µm in beiden Raumrichtungen.

Die Verzögerungsachse kann ohne Kenntnis von ϕ und dem Brechungsindex des Kerrme-

diums n kalibriert werden, indem der Probepuls definiert verzögert und die Verschiebung

des FROG Signals auf der räumlichen y-Achse bestimmt wird. Aus der Steigung der ge-

messenen Werte ergibt sich die Kalibrierung, z.B. in fs/Pixel. Die zeitliche Auflösung wird

hier nicht durch die räumliche Auflösung der Abbildung oder die Kalibrierung der zeitli-

chen Verzögerungsachse bestimmt, sondern durch die so genannte ”walk off” Verzögerung

∆τFROG der nichtkollinearen Strahlen an der Rückseite des Kerrmediums:

∆τFROG =
d · n
co

(1 − cos β) β = arcsin

(
sin(ϕ)

n

)
(3.9)

In der Gleichung 3.9 sind n der Brechungsindex von CaF2, d die Dicke des Kerrmediums

und co die Vakuumlichtgeschwindigkeit. In der Herleitung wird in guter Näherung die

Gruppengeschwindigkeit vg mit der Phasengeschwindigkeit co/n gleichgesetzt. Die ”walk

off” Verzögerung ∆τFROG verschmiert die zeitliche Verzögerungsachse und beträgt im

verwendeten Aufbau 13fs, was im Vergleich zu den gemessenen Halbwertsbreiten (τp ≥
150fs) vernachlässigbar ist.

3.3.3 Signalentstehung im PG FROG

In den Tabellen 3.1 und 3.2 wird bei dem Korrelationssignal und der Torfunktion, die den

optischen Kerreffekt ausnutzen, davon ausgegangen, dass ideale Polarisatoren mit einem

unendlichen Kontrastverhältnis verwendet werden. In diesem Abschnitt wird nach vorlie-

gendem Kenntnisstand zum ersten Mal quantitativ untersucht, wie sich reale Polarisatoren

auf das Signal im beschriebenen PG FROG auswirken. Das dadurch auftretende Problem
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des kohärenten Untergrundes im PG FROG ist in der Literatur bisher nur erwähnt [51],

aber nicht untersucht worden. Zusätzlich wird der Einfluss eines inhomogenen Linienfokus

auf das PG FROG Signal behandelt.

Für die Herleitung des Signals im PG FROG muss der Polarisationszustand des Probe-

und Pumppulses verfolgt werden. Der polarisierte kohärente Anteil des fs Laserpulses kann

mit Jonesvektoren [52] beschrieben werden. Im Folgenden wird eine alternative Darstel-

lung verwendet, mit der in der Literatur die Signalentstehung im PG FROG mit ”idealen”

Polarisatoren hergeleitet wird. Dabei wird die Wechselwirkung des Pump- und Probepul-

ses mit dem Analysator, dem λ/2 Plättchen, dem Kerrmedium und dem Polarisator in

geeigneten Koordinatensystemen beschrieben. Der Einfluss eines unpolarisierten Anteils

des fs Laserpuses auf das FROG Signal wird dabei berücksichtigt. Der unverstärkte UV

fs Laserpuls des verwendeten Lasersystems ist aufgrund der Phasenanpassung in der Fre-

quenzverdopplung [27] vollständig linear polarisiert. Beim dreifachen Durchgang des KrF

Vertärkers sinkt der Polarisationsgrad2 P auf 0.75 ± 0.05 ab, d.h., der verstärkte UV fs

Laserpuls enthält sowohl einen linear polarisierten als auch einen unpolarisierten Anteil.

Die spontane Emission des KrF Verstärkers (ASE) hat wegen der Pulsdauer von einigen

Nanosekunden und der großen Divergenz keinen Einfluss.

Nach dem Polarisator und dem Strahlteiler lässt sich der linear polarisierte Anteil des

fs Laserpulses wie folgt beschreiben:

−→
E (t) = Eo Ê(t)

−→
E s Ts1 Rs cos δ

√
P (3.10)

+ Eo Ê(t)
−→
E p Tp1 Rp sin δ

√
P

+ Eo Ê(t)
−→
E s (Ts1Rs + Tp1Rp)

√
1 − P

2

Die elektrische Feldstärke des linear polarisierten Anteils vor dem Polarisator ist Eo. Der

zeitliche Verlauf wird durch eine normierte dimensionslose Funktion Ê(t) festgelegt. Die

normierten Polarisationsvektoren sind in Abbildung 3.4 dargestellt. Der Labortisch liegt

in der yz-Ebene und das Kerrmedium in der xy-Ebene. Der Winkel δ gibt den Winkel des

linear polarisierten Feldvektors zur x-Achse an. Es wird somit der Fall eingeschlossen, dass

der linear polarisierte Anteil des fs Laserpulses vor dem Polarisator nicht s-polarisiert ist

(Fehljustage). Die Größen Ts1, Tp1, Rs und Rp sind die Transmissionen des Polarisators

bzw. die Reflektivitäten des Strahlteilers für das elektrische Feld in
−→
E s und

−→
E p Richtung.

Der letzte Term des linear polarisierten Anteils in Gleichung 3.10 ergibt sich aus dem

unpolarisierten Anteil vor dem Polarisator.

Die Phase des Probepulses wird im Kerrmedium durch den intensiven Pumppuls Ipumpe(t)

moduliert. Diese Kreuzphasenmodualtion wirkt wie die Selbstphasenmodulation in Glei-

chung 2.47 aus Abschnitt 2.2.3 und ist von der Polarisationsrichtung des Pumppulses

2Der Polarisationsgrad P ist hier definiert als P = Imax−Imin

Imax+Imin
. Die minimale und die maximale Inten-

sität ergeben sich bei unterschiedlichen Polarisationsrichtungen des Polarisators.



KAPITEL 3. ZEITLICHE CHARAKTERISIERUNG VON FS LASERPULSEN 28

Abbildung 3.4:

Darstellung der Polarisations-

vektoren:
−→
E s,

−→
E p,

−→
E ⊥,

−→
E ‖

abhängig. Nach dem λ/2 Plättchen ist der Pumppuls linear in Richtung
−→
E ⊥ polari-

siert,
−→
E ‖ steht senkrecht zu dieser Polsarisationsrichtung. Die Selbstphasenmodulation

des Probepulses im Kerrmedium kann bei den geringen Intensitäten und Weglängen ver-

nachlässigt werden. Für die Beschreibung der Kreuzphasenmodulation wird eine Trans-

formation in das durch
−→
E ⊥ und

−→
E ‖ vorgegebene Koordinatensystem vorgenommen. Mit

den Gleichungen 3.11 und 3.12 wird der Probepuls
−→
E (t) vor bzw. nach dem Kerrmedium

beschrieben:

−→
E (t) =

−→
E ‖ E‖(t) +

−→
E ⊥ E⊥(t) (3.11)

−→
E (t, τ) =

−→
E ‖ E‖(t) eiΦ‖(t−τ) +

−→
E ⊥ E⊥(t) eiΦ⊥(t−τ) (3.12)

Für die kreuzmodulierten Phasen Φ‖(t − τ) und Φ⊥(t − τ) gilt:

Φ‖(t − τ) ≡ −2π

λo

d n‖ Imax Îpumpe(t − τ) (3.13)

Φ⊥(t − τ) ≡ −2π

λo

d n⊥ Imax Îpumpe(t − τ)

In den Gleichungen 3.13 ist d die Dicke des Kerrmediums, n‖ und n⊥ sind die nichtlinea-

ren Brechungsindices senkrecht und parallel zur Polarisationsrichtung des Pumppulses,

Imax ist die maximale Intensität und Îpumpe(t) ist der normierte und einheitenlose Inten-

sitätsverlauf des Pumppulses. Da das Kerrmedium CaF2 isotrop ist und die Nichtlinea-

rität auf nichtresonante elektronische Polarisation zurückgeht, gilt für die nichtlinearen

Brechnungsindices n‖ und n⊥[20]: χxxxx = 3χxxyy ⇒ n2 = n‖ = 3n⊥. Die Parameter der

Komponenten des PG FROG sind in der Tabelle 3.3 zusammengefasst. Aus diesen Werten

ergibt sich, dass die Phasen Φ‖ und Φ⊥ klein gegen eins sind und die Exponentialterme

in Gleichung 3.12 wie folgt genähert werden können:

|Φ‖(t − τ)| 	 1 ⇒ exp[iΦ‖(t − τ)] ≈ 1 + iΦ‖(t − τ) (3.14)

|Φ⊥(t − τ)| 	 1 ⇒ exp[iΦ⊥(t − τ)] ≈ 1 + iΦ⊥(t − τ)
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maximale Intensität Imax ≤ 10GW/cm2

nichtlinearer Brechungsindex n2,CaF2 = 2 · 10−16cm2/W

Dicke des Kerrmediums d = 1.5mm

Wellenlänge λo = 248.5nm

Transmission des Polarisators Ts1 =
√

0.9, Tp1 =
√

0.9
560

Transmission des Analysators Ts2 =
√

0.85
340 ·
√

0.9
160 , Tp2 =

√
0.85

√
0.9

Reflektivität des Strahlteilers Rs = 0.30, Rp = 0.09

Tabelle 3.3: Parameter des PG FROG Aufbaus

Für die Wirkung des Analysators wird in die Koordinaten (
−→
E s,

−→
E p) gewechselt. Nach

dem Analysator ergibt sich mit der Näherung in den Gleichungen 3.14 folgendes Signal:

E(t, τ) =
−→
E s Eo Ê(t)

(
αs − iβsÎpumpe(t − τ)

)
(3.15)

+
−→
E p Eo Ê(t)

(
αp − iβpÎpumpe(t − τ)

)
Die dimensionslosen Parametern αs, βs, αp und βp sind von den Komponentenparametern

in Tabelle 3.3, dem Polarisationsgrad und dem Polarisationswinkel δ abhängig:

αs = Ts1 Rs Ts2 cos δ
√

P + (Ts1 Rs − Tp1 Rp) Ts2

√
1 − P

2
(3.16)

βs =
2

3
ΦmaxTs1 Rs Ts2 cos δ

√
P +

1

3
Φmax Tp1 Rp Ts2 sin δ

√
P (3.17)

+
2

3
Φmax (Ts1 Rs − Tp1 Rp) Ts2

√
1 − P

2

αp = Tp1 Rp Tp2 sin δ
√

P + Tp1 Rp (Tp2 − Ts2)

√
1 − P

2
(3.18)

βp =
2

3
ΦmaxTp1 Rp Tp2 sin δ

√
P +

1

3
ΦmaxTs1 Rs Tp2 cos δ

√
P (3.19)

+
1

3
Φmax (Ts1 Rs − Tp1 Rp) Tp2

√
1 − P

2

Die Größen Ts1, Tp1, Ts2 und Tp2 sind die Transmissionen des Polarisators und des Analy-

sators für das elektrische Feld in
−→
E s und

−→
E p Richtung, Rs und Rp sind die Reflektivitäten

des Strahlteilers. Für Φmax gilt: Φmax ≡ 2π
λo

d n2 Imax. Aus den Komponentenparametern

folgt: βs 	 αs ≈ αp 	 βp. Damit kann βs in Gleichung 3.15 vernachlässigt werden und

für das Signal F (τ, ω) des PG FROG gilt in guter Näherung:

F (τ, ω) ∼
∣∣∣∣∣∣

+∞∫
−∞

dt E(t) ·
(

αp

βp

− iÎpumpe(t − τ)

)
· exp(−iωt)

∣∣∣∣∣∣
2

(3.20)

+

∣∣∣∣∣∣αs

βp

+∞∫
−∞

dt E(t) · exp(−iωt)

∣∣∣∣∣∣
2
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Aus den Gleichungen 3.16 - 3.19 folgt, dass das ”reale” FROG Signal auch bei optimaler

Justage des Polarisationswinkels (δ=0◦) sowohl einen kohärenten Untergrund (αp/βp �= 0)

als auch einen inkohärenten Untergrund (αs/βp �= 0) hat. Der zweite Term des kohärenten

Untergrundes in Gleichung 3.18 ist unabhängig von δ und damit bleibt dieser Anteil für

den Fall P <1 auch bei optimaler Justage erhalten. Die Ursache dafür ist, dass es nach dem

Polarisator einen unpolarisierten Anteil gibt, dessen Polarisationszustand im Kerrmedium

nicht verändert wird.

Mit einem großen Kontrastverhältnis des Analysators kann der inkohärente Untergrund

αs/βp minimiert werden. Der kohärente Untergrund αp/βp wird neben dem Polarisations-

winkel und dem Polarisationsgrad durch den Polarisator bestimmt. Während der kohären-

te Untergrund linear mit dem Polarisationswinkel δ zunimmt, bleibt der inkohärente Un-

tergrund in guter Näherung konstant.

Die Abbildungen 3.5 a)-d) zeigen die numerisch erzeugten FROG Signale F (τ, ω) sowie

die Korrelation f1(τ) und das Frequenzmoment f2(τ) für einen Beispielpuls, und zwar im

Vergleich zwischen dem ”idealen” und ”realen” PG FROG Aufbau. Der Beispielpuls ist

ein gaußförmiger Doppelpuls mit den Pulsdauern τp1 = 250fs und τp2 = 100fs sowie der

linearen Frequenzmodulation b=30ps−2 und der Selbstphasenmodulation q=2:

I(t) = exp
(−4 log (2) (t/τp1)

2)+ 0.3 exp
(−4 log (2) ((t − 300fs)/τp2)

2)
Φ(t) =

1

2
b t2 − q I(t)

Für die in Tabelle 3.3 angegebenen Komponentenparameter ergeben sich somit bei einer

Intensität Imax = 10GW/cm2 und δ = 0◦ für den kohärenten und inkohärenten Unter-

grund im ”realen” PG FROG folgende Werte: αp/βp =0.15 und αs/βp =0.17.

In den FROG Signalen (Abbildung 3.5 a) und b)) und in den Frequenzmomenten (Ab-

bildung 3.5 d)) zeigt sich qualitativ, dass sich der Schwerpunkt der Spektren mit der

Verzögerung τ zu größeren Frequenzen verschiebt. Die Abweichung von einem linearen

Anstieg ergibt sich durch den Term der Selbstphasenmodulation und der Doppelpuls-

struktur. Für das ”reale” FROG Signal in Abbildung 3.5 b) ist im Bereich großer und

kleiner Verzögerungen τ ein Untergrundspektrum zu erkennen (Pfeile), das sowohl aus

dem kohärenten als auch aus dem inkohärenten Untergrund resultiert. Die Korrelationen

f1(τ) in Abbildung 3.5 c) sind im Maximum auf eins normiert und unterscheiden sich nur

um eine verzögerungsunabhängige Konstante (siehe Gleichung 3.23). Besonders deutlich

wird der Unterschied bei dem Vergleich der Frequenzmomente f2(τ) in Abbildung 3.5 d).

Für diese besteht nur im Bereich τ ≈0 eine Übereinstimmung und es ergibt sich außerhalb

eine starke qualitative und quantitative Abweichung zwischen dem ”realen” und ”idea-

len” PG FROG. Aufgrund des kohärenten Untergrundes ergeben sich durch die Bildung

des Betragsquadrates in Gleichung 3.20 Mischterme, die das ”reale” FROG Signal im

Vergleich zum ”idealen” FROG Signal modulieren.
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Abbildung 3.5: a: ”ideales” PG FROG Signal ohne Untergrund, b: ”reales” PG FROG

Signal mit kohärentem und inkohärentem Untergrund, c: ”ideale” und ”reale” Korrelation

f1(τ), d: ”ideales” und ”reales” Frequenzmoment f2(τ)

Bei der bisherigen Betrachtung wird angenommen, dass das räumliche Profil des Pumppul-

ses im Linienfokus homogen ist. Der fs Laserpuls hat nach der Frequenzverdopplung in gu-

ter Näherung ein gaußförmiges Profil. Nach dem dreifachen Durchgang im KrF Verstärker

sollte der Laserpuls in Sättigung sein und ein homogenes räumliches Profil aufweisen. Mit

dem verwendeten fs Lasersystem konnte kein homogenes Profil erzielt werden, da die Ent-

ladung im verwendeten Verstärker wahrscheinlich nicht homogen genug war. Wie sich ein

inhomogenes Profil im Linienfokus auf das PG FROG Signal auswirkt, wird im Folgenden

dargestellt. Die Ausbreitungsrichtung von Pump- und Probepuls ist die z-Achse, wenn von

dem Winkel ϕ zwischen Pump-und Probepuls abgesehen wird. In der Abbildung 3.6 ist

der Linienfokus schematisch dargestellt. Für jedes kleine Flächenelement ∆x∆y um einen

Punkt (x,y) im Linienfokus können die Profile des Pump- und Probepulses als konstant
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angenommen werden und mit der Gleichung 3.20 ergibt sich folgendes FROG Signal:

F (x, y, τ, ω) ∼
∣∣∣∣∣∣

+∞∫
−∞

dt E(x, y, t) ·
(

αp

βp

− iÎpumpe(x, y, t − τ)

)
· exp(−iωt)

∣∣∣∣∣∣
2

(3.21)

+

∣∣∣∣∣∣αs

βp

+∞∫
−∞

dt E(x, y, t) · exp(−iωt)

∣∣∣∣∣∣
2

Abbildung 3.6: Einfluss des räumlichen Profils im Linienfokus auf das FROG Signal

Für die Integration des FROG Signals in Gleichung 3.21 über die x-Achse können folgende

Annahmen für den Pump- und Probepuls im Linienfokus gemacht werden:

• Die zeitlichen Amplituden- und Phasenverläufe von Pump- und Probepuls sind im

Linienfokus homogen:

E(x, y, t) = E(x, y)E(t), Îpumpe(x, y, t) ∼ |E(x, y)|2|E(t)|2

• Die normierten Profile von Pump- und Probepuls sind identisch:

|E(x, y)|2 ∼ Îpumpe(x, y)

• Die Profilform in x-Richtung ist über den Linienfokus konstant:

Îpumpe(x, y) = Îpumpe(x) Îpumpe(y)

Mit diesen Annahmen und mit einem auf eins normierten Intensitätsverlauf Î(t) ergibt

sich folgendes FROG Signal:

F (τ, ω) = Profil(τ)

∣∣∣∣∣∣
+∞∫

−∞

dt E(t) ·
(

αp

βp

− i Profil(τ) Î(t − τ)

)
· exp (−iωt)

∣∣∣∣∣∣
2

+ Profil(τ)

∣∣∣∣∣∣αs

βp

+∞∫
−∞

dt E(t) · exp(−iωt)

∣∣∣∣∣∣
2

(3.22)
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Die Inhomogenität von Pump- und Probepuls im Linienfokus wird durch die Profilfunk-

tion Profil(τ) beschrieben: Profil(τ = y sin ϕ/co) ∼
∫

I(x)dx. Die räumliche y-Achse wird

im Einzelschussaufbau durch τ = y sin ϕ/co in eine Verzögerungsachse transformiert (sie-

he Abschnitt 3.3.2). Die Profilfunktion Profil(τ) ist auf eins normiert und dimensionslos.

Aus der Gleichung 3.22 folgt, dass ein inhomogenes räumliches Profil im Linienfokus einen

erheblichen Einfluss auf das PG FROG Signal hat und ohne Berücksichtigung einen er-

heblichen systematischen Fehler verursacht.

3.3.4 Signalrekonstruktion im PG FROG

Bei der Rekonstruktion des elektrischen Feldes E(t) aus dem gemessenen PG FROG Si-

gnal F (τ, ω) müssen der kohärente und inkohärente Untergrund sowie das räumliche Profil

im Linienfokus berücksichtigt werden, um eine korrekte Charakterisierung sicherzustellen.

Der kohärente (αp/βp) und inkohärente (αs/βp) Untergrund ergeben sich aus den Para-

metern der Komponenten (siehe Tabelle 3.3) und der Intensität aus den Gleichungen 3.16

- 3.19. Um den Einfluss des Strahlprofils bei der Rekonstruktion zu berücksichtigen, wird

ein Signal mit einem zusätzlichen Laserschuss bei abgeblocktem Pumppuls aufgenommen.

Aus dieser zusätzlichen Untergrundaufnahme wird die Profilfunktion Profil(τ) bestimmt,

indem dieses Untergrundsignal entlang der x-Achse (siehe Abbildung 3.6) integriert wird.

Die Profilform weist nur eine sehr geringe Variation zwischen verschiedenen Schüssen auf,

was darauf zurückzuführen ist, dass sich die räumlichen Entladungseigenschaften des KrF

Verstärkers nur auf einer längeren Zeitskala verändern. Deshalb kann die Profilfunktion

Profil(τ) nach jeder FROG Aufnahme aus einer zusätzlichen Untergrundaufnahme be-

stimmt werden.

Wird der ”Trebino” Algorithmus mit der ”idealen” Torfunktion (g(t)∼ Î(t)) auf die ge-

messenen FROG Signale angewendet, so konvergiert der Algorithmus nicht. Trotz der

Berücksichtigung der ”realen” Torfunktion aus Gleichung 3.22 ergibt sich keine befriedi-

gende Konvergenz mit den gemessenen FROG Signalen, da der Algorithmus nur wenig

robust gegen Messfehler beim Untergrund und in der Profilfunktion ist. Für die Aus-

wertung der PG FROG Signale wird deshalb in dieser Arbeit die ”Momentenmethode”

verwendet. Die Beschränkung auf Modellfunktionen für die Intensität I(t) und die Mo-

mentanfrequenz ω(t) wird durch die größere Robustheit dieser Methode ausgeglichen.

Aus dem ”realen” PG FROG Signal in der Gleichung 3.22 und den Gleichungen 3.5-3.7

ergeben sich die ”reale” Korrelation f1(τ) und das ”reale” Frequenzmoment f2(τ):

f1(τ) =
α2

s + α2
p

β2
p

Profil(τ)

+∞∫
−∞

Î(t)dt + Profil3(τ)

+∞∫
−∞

Î(t)Î 2(t − τ)dt (3.23)
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f2(τ) =
1

f1(τ)


+∞∫

−∞

Î(t)A2
g(t − τ)

(
Φ′(t) + Φ′

g(t − τ)
)
dt

 ·


+∞∫
−∞

Î(t)A2
g(t − τ)dt


+

1

f1(τ)

Profil(τ)
α2

s

β2
p

+∞∫
−∞

ω
∣∣∣Ẽ(ω)
∣∣∣2 dω

 (3.24)

mit: A2
g(t) = α2

p/β
2
p Profil(τ) + Profil3(τ) Î2(t) (3.25)

Φg(t) = arctan

(
−βp

αp

Profil(τ) Î(t)

)
(3.26)

Hier ist Î(t) der auf eins normierte Intensitätsverlauf. Die Funktionen Ag(t) und Φg(t)

in den Gleichungen 3.25 und 3.26 beschreiben die Torfunktion g(t) = Ag(t) · exp (iΦg(t))

des ”realen” PG FROG Signals ohne inkohärenten Untergrund. Der kohärente und der

inkohärente Untergrund führen bei der Korrelation zu einem von τ unabhängigen additi-

ven Term. Die dritte Potenz der Profilfunktion Profil(τ) im zweiten Term der Gleichung

3.23 zeigt den starken Einfluss auf die Korrelation f1(τ). In der Gleichung 3.24 wird

das Frequenzmoment f2(τ) durch die Korrelation f1(τ) normiert und der Einfluss des

räumlichen Profils ist sehr viel geringer als im Fall der Korrelation. Für den Fall, dass

der kohärente und inkohärente Untergrund verschwinden und somit für die Torfunkti-

on g(t) ∼ Profil
3
2 (τ) Î(t) gilt, hat die Profilfunktion Profil(τ) nach Gleichung 3.7 keinen

Einfluss auf das Frequenzmoment f2(τ):

f2(τ) =

+∞∫
−∞

Î(t) Φ′(t) Î2(t − τ) dt

+∞∫
−∞

Î(t) Î2(t − τ) dt

(3.27)

Die ”Momentenmethode” besteht aus zwei Schritten, in denen zuerst eine Modellfunktion

der Intensität I(t) mit der Gleichung 3.23 an die gemessene Korrelation angepasst wird.

In einem zweiten Schritt wird eine Modellfunktion der Momentanfrequenz ω(t) = Φ′(t) so

optimiert, dass das mit der Gleichung 3.24 berechnete Frequenzmoment f2(τ) dem gemes-

senen Frequenzmoment entspricht. Die Intensität I(t) wird dabei durch die Überlagerung

von drei Gaußpulsen dargestellt:

I(t) = exp (−4 log (2) (t/τo)
2) + A1 exp (−4 log (2) ((t − ∆t1)/τ1)

2)

+ A2 exp (−4 log (2) ((t − ∆t2)/τ2)
2)

Hier sind Ai=1,2 die Amplituden, ∆ti=1,2 die zeitlichen Verschiebungen und τi=0,1,2 die

Pulsdauern der einzelnen Gaußpulse, d.h., die Intensität I(t) wird durch sieben Parame-

ter festgelegt. Für die Anpassung an die gemessene Korrelation wird ein weiterer freier

Parameter Λ = (α2
s + α2

p)/β
2
p optimiert, mit dem die Geräteparameter zusammengefasst
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werden. Der Parameter Λ wird im zweiten Schritt so verwendet, dass nur noch das Verhält-

nis zwischen dem kohärenten und inkohärenten Untergrund, welches nicht mehr von der

Intensität abhängig ist, festgelegt werden muss. Für die Berechnung des Frequenzmomen-

tes wird der angepasste Intensitätsverlauf aus dem ersten Schritt benutzt. Die Modell-

funktion für die Momentanfrequenz ω(t) wird durch acht äquidistante Stützstellen im

Bereich I(t) ≥ 0.1 parametrisiert. Mit einer ”Spline” Interpolation werden weitere Punk-

te auf der Verzögerungsachse τ berechnet, die für die Berechnung des Frequenzmomentes

notwendig sind. Zusätzlich wird eine lineare Frequenzmodulation bτ addiert, wobei b ein

freier Parameter ist.

3.3.5 Ergebnisse

In diesem Abschnitt werden experimentelle Ergebnisse zur Charakterisierung des Femto-

sekunden - Lasersystems im Ultravioletten vorgestellt. Die Pulsdauer der UV fs Laserpulse

wird vor allem durch die Justage der DFDL Stufe im Femtosekunden-Farbstofflaser be-

stimmt. Zusätzlich können die lineare Frequenzmodulation b und die Pulsdauer τp auf

zwei unterschiedliche Arten eingestellt werden:

1. Der UV Eingangspuls in den KrF Verstärker (”Seedpuls”) kann mit Filtern abge-

schwächt und somit die Pulsenergie des verstärkten UV fs Laserpulses eingestellt

werden. Die ebenfalls variierte Intensität bewirkt in den Verstärkerfenstern eine

unterschiedliche Selbstphasenmodulation.

2. Im Prismenkompressor wird die spektrale Phasenmodulation des Laserpulses Φ̃(ω)

reduziert und dadurch die Pulsdauer τp minimiert. Für einen linear frequenzmodu-

lierten Puls können mit dem Prismenkompressor sowohl die Halbwertsbreite τp als

auch der Parameter b variiert werden.

Der UV fs Laserpuls erfährt in den CaF2 Fenstern des KrF Verstärkers sowohl eine lineare

Dispersion (GVD, siehe Abschnitt 2.2.1) als auch eine intensitätsabhängige Selbstphasen-

modulation (siehe Abschnitt 2.2.3). Durch die Pulsenergie und die Pulsdauer wird die

Intensität beim Durchgang der Verstärkerfenster und damit die Selbstphasenmodulation

festgelegt. Die Selbstphasenmodulation eines gaußförmigen fs Laserpulses kann in erster

Näherung (exp(x) ≈ 1 + x) als lineare Frequenzmodulation bSPM beschrieben werden:

ΦSPM = Φmax exp (−4 log (2)(t/τp)
2)

≈ Φmax
−4 log (2)

τp
2

t2 + Φmax =
1

2
bSPM t2 + Φmax

Die Abbildung 3.7 zeigt die Abhängigkeit der Pulsenergie nach dem Verstärker von der

Eingangsenergie. Die Pulsenergie wird mit einem pyroelektrischen Detektor gemessen,
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und die Eingangsenergie ist auf die maximale Eingangsenergie normiert. Die Energie in

der ASE ist hier zu vernachlässigen. Das Diagramm zeigt, dass durch die Einstellung der

Eingangsenergie zwischen 1%− 100% die maximale Intensität Imax und damit die lineare

Phasenmodulation bSPM um etwa eine Größenordnung variiert werden können.

Abbildung 3.7: Abhängigkeit der Pulsenergie von der Energie des Eingangspulses

In den Abbildungen 3.8 a)-d) sind das PG FROG Signal F (τ, ω) (a), der rekonstruierte

Intensitäts- bzw. Phasenverlauf (b), die Korrelation f1(τ) (c), das Frequenzmoment f2(τ)

(c) und die Profilfunktion Profil(τ) (d) eines UV fs Laserpulses dargestellt. Im FROG

Signal ist die spektrale Wellenlängenachse des Spektrographen in eine Frequenzachse

transformiert, wobei die Mittenfrequenz ωo weggelassen wird. In dieser Messung wird der

Eingangspuls nicht abgeschwächt und die Momentanfrequenz ω(t) des Ausgangspulses

sollte durch die Selbstphasenmodulation näherungsweise linear moduliert werden. In der

Abbildung 3.8 c) werden die gemessene Korrelation durch Quadrate und das gemessene

Frequenzmoment durch Kreise dargestellt. Die ausgewerteten Momente sind hier durch

Linien dargestellt (−− bzw. −−) und passen die Messpunkte sehr gut an. Die lineare

Frequenzmodulation des vermessenen UV fs Laserpulses zeigt sich quantitativ in dem

gemessenen Frequenzmoment in Abbildung 3.8 c), denn innerhalb der Halbwertsbreite

der Korrelation steigt das Frequenzmoment linear mit der Verzögerung an. Qualitativ

ist diese Verschiebung auch im FROG Signal zu erkennen. Die rekonstruierte Phase Φ(t)

in Abbildung 3.8 b) zeigt den erwarteten quadratischen Verlauf und innerhalb der Halb-

wertsbreite der Intensität I(t) ergibt sich für die lineare Frequenzmodulation ein Wert von

b=(40.3± 0.8)ps−2. Der Intensitätsverlauf I(t) in Abbildung 3.8 b) ergibt eine Pulsdauer

τp =350±61fs und zeigt im Bereich der hinteren Flanke eine leichte Asymmetrie. Bei der

vollständigen Kompensation der spektralen Phase Φ̃(ω) ergibt sich für einen Bandbreite

begrenzten Laserpuls eine minimale Pulsdauer τp,min =158fs. In der Abbildung 3.8 d) sind
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Abbildung 3.8: a: PG FROG Signal, b: rekonstruierte Intensität I(t) und Phase Φ(t),

c: Korrelation f1(τ) und Frequenzmoment f2(τ), d: Profilfunktion Profil(τ): Die Aus-

wertung erfolgt mit der ”Momentenmethode” und ergibt für den UV fs Laserpuls eine

Halbwertsbreite τp = 350± 61fs. Die quadratische Phasenmodulation hat im Bereich der

Halbwertsbreite einen Wert von b = (40.3 ± 0.8)ps−2.

die Profilfunktion Profil(τ) und die Korrelation dargestellt. Im Bereich τ =(500−1500)fs

zeigen sich typische Inhomogenitäten. Der Einfluss des Profils auf die gemessene Korrela-

tion ist in der Abbildung 3.8 c) deutlich an den Modulationen im gemessenen Signal zu

erkennen, während das gemessene Frequenzmoment weniger strukturiert ist.

Von zwei weiteren UV fs Laserpulsen sind in der Abbildung 3.9 die PG FROG Signale,

die gemessenen und ausgewerteten Momenten f1(τ) und f2(τ) sowie die rekonstruierte

Intensität I(t) und Phase Φ(t) dargestellt. Bei dem UV fs Laserpuls in den Abbildungen

3.9 1a-c) ist die Eingangsenergie auf 0.6% abgeschwächt worden. Die Abbildungen 3.9

2a-c) zeigen einen UV fs Laserpuls nach dem Durchgang des Prismenkompressors, wobei

der UV fs Laserpuls vor dem Prismenkompressor typischerweise dem in Abbildung 3.8
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Abbildung 3.9: a: PG FROG Signal, b: Korrelation f1(τ), b: Frequenzmoment f2(τ) und

c: rekonstruierter Intensitäts- und Phasenverlauf von UV fs Laserpulsen:

1: (0.6% Eingangsenergie) τp = 680 ± 100fs, b = (10.8 ± 0.1)ps−2

2: (Prismenkompressor) τp = 171 ± 26fs, b ≈ 0ps−2
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entspricht. Die Verzögerungs- und Frequenzachse in den FROG Signalen der Abbildungen

3.8 a) sowie 3.9 1a) und 2a) sind gleich. Die Koordinatenachsen für die Momente und die

rekonstruierte Intensität und Phase sind an die jeweiligen Verläufe angepasst.

Schon bei den PG FROG Signalen wird ein qualitativer Unterschied deutlich. Im Vergleich

zur Abbildung 3.8 a) ist das PG FROG Signal in Abbildung 3.9 1a) über einen größeren

Bereich der Verzögerungsachse verteilt und die spektrale Bandbreite ist kleiner. Daraus

folgt, dass der fs Laserpuls mit der geringeren Eingangsenergie zeitlich länger ist und

eine geringere Phasenmodulation aufweist. Die Pulsdauer des UV fs Laserpulses beträgt

τp = 680 ± 100fs. Die unterschiedlichen Pulsdauern ergeben sich durch die Justage des

Farbstofflasersystems und aus der Pulsdauer der VIS fs Laserpulse, wobei diese großen Un-

terschiede für das verwendete Femtosekunden-Lasersystem nicht ungewöhnlich sind. Die

Phase Φ(t) in Abbildung 3.9 1c) zeigt innerhalb der Halbwertsbreite einen quadratischen

Verlauf mit einer linearen Frequenzmodualtion b=(10.8± 0.1)ps−2. Die Frequenzmodula-

tion ist hier aufgrund der geringen Selbstphasenmodulation reduziert und es bleibt nur die

Auswirkung der GVD in den Fenstern des KrF Verstärkers übrig. Bei größeren Verzöge-

rungen gibt es Abweichungen vom quadratischen Verlauf, was auf den asymmetrischen

Intensitätsverlauf und auf Frequenzmodulationen höherer Ordnung zurückzuführen ist.

Im Vergleich zu den anderen beiden PG FROG Signalen zeigt sich, dass in Abbildung

3.9 2a) das PG FROG Signal nahezu senkrecht zur Ordinate ist und damit eine gerin-

ge zeitliche Frequenzmodulation aufweist. Ebenfalls lässt sich schon qualitativ erkennen,

dass die Pulsdauer kleiner, aber die spektrale Bandbreite vergleichbar mit der in Abbil-

dung 3.8 a) ist. Das gemessene Frequenzmoment zeigt hier innerhalb der Halbwertsbreite

der Korrelation einen flachen Verlauf. Die Auswertung des Intensitätsverlaufes ergibt eine

Pulsdauer von τp =171 ± 26fs, die im Bereich des Fourierlimits des Pulses in Abbildung

3.8 liegt. Der Phasenverlauf Φ(t) in Abbildung 3.9 2c) zeigt im Bereich der Halbwerts-

breite der Intensität einen flachen, aber leicht modulierten Verlauf (b ≈ 0ps−2), der auf

eine unvollständige Kompensation der Phase im Spektralbereich zurückzuführen ist. Der

Abstand der Prismen ist hier im Bereich der optimalen Kompensation.

Die dargestellten Messergebnisse und deren Auswertung zeigen, dass mit dem verwendeten

PG FROG Aufbau und der ”Momentenmethode” die UV fs Laserpulse zeitlich charakte-

risiert werden können, und zwar unter Berücksichtigung einer ”realen” Signalentstehung.

Damit steht mit dem vorhandenen PG FROG Aufbau eine Referenz zur Messung der

Pagefunktion von UV fs Laserpulsen zur Verfügung.



Kapitel 4

Zeit-Frequenzverteilungen

4.1 Darstellung der Zeit-Frequenzverteilungen nach

COHEN

Das FROG Signal F (τ, ω) hat sowohl eine Frequenzachse ω als auch eine Verzögerungs-

bzw. Zeitachse τ . Durch Cohen [43] wird eine Klasse von Zeit-Frequenzverteilungen C(τ, ω)

definiert, die aus einem zeitlich transienten Signal s(t) berechnet wird:

C(τ, ω) ≡ 1

4π2

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

e−i τ τ−i ω ω+i τ t ΘC(τ , ω) s∗(t − 1

2
ω) s(t +

1

2
ω) dt dω dτ (4.1)

Der so genannte Kern ΘC(τ , ω) legt die verschiedenen Zeit-Frequenzverteilungen fest. In

der vorliegenden Arbeit ist das Signal s(t) die elektrische Feldstärke E(t) in komplexer

Schreibweise. Zu den Cohenfunktionen C(τ, ω) gehören als bekannte Beispiele die Wigner-

funktion W (τ, ω) und die Pagefunktion P (τ, ω). Der Übersichtsartikel von Cohen [43] gibt

einen Überblick über Anwendungsbereiche der verschiedenen Zeit-Frequenzverteilungen,

wie z.B. in der Spracherkennung, in der Radartechnologie oder in der Quantenmecha-

nik. Für das FROG Signal F (τ, ω) wird der Kern ΘF (τ , ω) durch die Torfunktion g(t)

bestimmt:

ΘF (τ , ω) ≡
+∞∫

−∞

g∗(t − 1

2
ω) e−i τ t g(t +

1

2
ω) dt (4.2)

Für die Kerne der Wignerfunktion ΘW (τ , ω) und der Pagefunktion ΘP (τ , ω) gilt: ΘW (τ , ω) ≡
1 und ΘP (τ , ω) ≡ exp (i τ |ω|/2). Durch diese allgemeine Darstellung mit einem Kern

ΘC(τ , ω) können wichtige Eigenschaften der Zeit-Frequenzverteilungen hergeleitet wer-

den [43].
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4.2 Pagefunktion P(τ , ω)

In diesem Abschnitt wird die Pagefunktion P (τ, ω) genauer beschrieben und es wird das

Prinzip zur Messung der Pagefunktion P (τ, ω) von fs Laserpulsen mit optisch induzierten

Plasmaschaltern dargestellt. Die Motivation, die Pagefunktion P (τ, ω) von fs Laserpulsen

zu messen und diese dadurch zeitlich zu charakterisieren, lässt sich wie folgt zusammen-

fassen:

1. Das elektrische Feld E(t) kann aus der Pagefunktion P (τ, ω) ohne iterativen Al-

gorithmus direkt bestimmt werden (siehe Abschnitt 4.3). Den gleichen Vorteil ge-

genüber der FROG Methode hat nach vorliegendem Kenntnisstand1 nur die SPI-

DER Methode, die allerdings nur im sichtbaren und längerwelligen Spektralbereich

eingesetzt werden kann [42].

2. Das hier verwendete Messprinzip ermöglicht prinzipiell die zeitliche Diagnostik vom

XUV (EXtreme UltraViolett) bis zum infraroten Spektralbereich. In den Kapiteln

5 und 6 werden Messergebnisse im ultravioletten und sichtbaren Spektralbereich

gezeigt. Im Abschnitt 6.3 werden als Ausblick Simulationsergebnisse im XUV vor-

gestellt.

Aus der Definition der Zeit-Frequenzverteilungen in Gleichung 4.1 und dem Kern der

Pagefunktion ΘP (τ , ω) ≡ exp (i τ |ω|/2) kann die gebräuchliche Form der Pagefunktion

P (τ, ω) in Gleichung 4.3 hergeleitet werden [43]:

P (τ, ω) =
∂

∂τ

∣∣∣∣∣∣ 1√
2π

τ∫
−∞

E(t)e−i ω t dt

∣∣∣∣∣∣
2

(4.3)

=
∂

∂τ

∣∣∣∣∣∣ 1√
2π

+∞∫
−∞

E(t) gP (t − τ) e−i ω t dt

∣∣∣∣∣∣
2

mit: gP (t) =

{
0 : t < 0

1 : t ≥ 0
(4.4)

=
∂

∂τ

(
P∫ (τ, ω)

)
(4.5)

Aus den Gleichungen 4.4 und 4.5 folgt, dass die Pagefunktion P (τ, ω) auch als die zeitliche

Ableitung einer Zeit-Frequenzverteilung P∫ (τ, ω) dargestellt werden kann, die im Folgen-

den integrale Pagefunktion P∫ (τ, ω) genannt wird. Diese ist mathematisch äquivalent zum

FROG Signal, wobei die Torfunktion gP (t) hier eine zeitliche Stufenfunktion ist.

In der Abbildung 4.1 ist das Prinzip zur Messung der Pagefunktion eines fs Laserpulses

dargestellt, der hier einen gaußförmigen Intensitätsverlauf und keine zeitliche Phasen-

modulation (Φ(t) = 0) aufweist. Mit einem optischen Schalter, der einen stufenförmigen

1Ausgenommen sind hier Methoden, in denen ein Referenzpuls verwendet wird, dessen Pulsdauer sehr
viel kleiner ist als die zeitlichen Strukturen des zu vermessenden Pulses.
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Abbildung 4.1: Schematische Darstellung des Prinzips zur Messung der integralen Pa-

gefunktion P∫ (τ, ω) und Pagefunktion P (τ, ω) von fs Laserpulsen: Mit einem optischen

Schalter und einem Spektrographen wird das Spektrum des fs Laserpulses im Zeitbe-

reich von −∞ bis τ gemessen. Aus dieser integralen Pagefunktion P∫ (τ, ω) ergibt sich die

Pagefunktion P (τ, ω) durch die Ableitung nach der Verzögerung τ .

Transmissionsverlauf T (t) hat und verzögert werden kann, und einem Spektrographen

wird für jede Verzögerung τ das Spektrum des fs Laserpulses im Zeitbereich von −∞ bis

τ gemessen. Das bedeutet, dass für Verzögerungen τ 	 0 das gemessene Spektrum gleich

null ist und für Verzögerungen τ 
 0 das Spektrum des ganzen fs Laserpulses gemessen

wird. Für die integrale Pagefunktion P∫ (τ, ω) wird die äquidistante Wellenlängenachse

des Spektrographen in eine äquidistante Frequenzachse ω ohne Mittenfrequenz ωo umge-

wandelt. Das Betragsquadrat in den Gleichungen 4.3 und 4.4 ergibt sich daraus, dass im
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Spektrographen ein ”langsamer” integrierender Detektor verwendet wird. Die Pagefunk-

tion P (τ, ω) ergibt sich aus der gemessenen integralen Pagefunktion P∫ (τ, ω) durch die

numerische Ableitung nach der Verzögerung τ . Deshalb kann die Pagefunktion P (τ, ω) im

Gegensatz zur integralen Pagefunktion P∫ (τ, ω) auch negative Werte annehmen.

Abbildung 4.2: Integrale Pagefunktion P∫ (τ, ω) und Pagefunktion P (τ, ω) für fs Laserpulse

mit positiver (a) und negativer (b) linearer Frequenzmodulation

Die Abbildung 4.2 zeigt die integrale Pagefunktion P∫ (τ, ω) und die Pagefunktion P (τ, ω)

für zwei gaußförmige fs Laserpulse mit positiver (a) und negativer (b) linearer Frequenz-

modulation. Diese Frequenzmodulation zeigt sich im Vergleich zur Abbildung 4.1 dadurch,

dass sich bei der integralen Pagefunktion P∫ (τ, ω) im Bereich τ ≈ 0 eine ”bananenförmige”

Struktur ausbildet. Die Spektren der integralen Pagefunktion verschieben sich bei positi-

ver linearer Frequenzmodulation (b > 0) mit zunehmender Verzögerung τ von negativen

zu positiven Frequenzen (Abbildung 4.2 1a), d.h., die Momentanfrequenz ω(t) nimmt mit

der Zeit zu. Diese Veränderung des Schwerpunktes der Spektren mit der Verzögerung τ

wird besonders in der abgebildeten Pagefunktion (Abbildung 4.2 2a) deutlich. Für den
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Fall einer negativen linearen Frequenzmodulation ergeben sich die gleichen Signalformen,

die aber bezüglich der Frequenzachse gespiegelt sind. Somit nimmt die Momentanfrequenz

ω(t) mit der Zeit ab.

Die Pagefunktion P (τ, ω) konnte mit einem hochauflösenden Spektrographen und einer

Schmierbildkamera bisher nur für Pikosekunden-Laserpulse gemessen werden [53, 54]. Für

fs Laserpulse ist die notwendige zeitliche Auflösung mit einer Schmierbildkamera nicht

ausreichend, d.h., der Transmissionsverlauf T (t) des optischen Schalters entspricht im

Vergleich zur Pulsdauer τp nicht mehr einer Stufenfunktion. Für die zeitliche Diagnostik

von fs Laserpulsen sind optisch induzierte Plasmaschalter in Gasen verwendet worden

[55, 56], die ausschließlich die Phase Φ(t) des Probepulses verändern und mit denen nur

der Intensitätsverlauf I(t) von fs Laserpulsen gemessen werden kann (siehe Abschnitt

6.2). In Kapitel 5 wird gezeigt, dass ein optisch induzierter Plasmaschalter an dielektri-

schen Festkörperoberflächen auch für fs Laserpulse einen näherungsweise stufenförmigen

Transmissionsverlauf hat. Nach vorliegendem Kenntnisstand wird ein derartiger Plasma-

schalter in dieser Arbeit erstmals untersucht und als optischer Schalter zur Messung der

integralen Pagefunktion P∫ (τ, ω) bzw. Pagefunktion P (τ, ω) von fs Laserpulsen verwen-

det [57, 58]. Das Prinzip des optischen Schalters ist in der Abbildung 4.3 dargestellt und

Abbildung 4.3: Prinzip des optisch induzierten Plasmaschalters: Ein intensiver Pumppuls

wird auf die Oberfläche eines Dielektrikums fokussiert, das für einen schwächeren Probe-

puls transparent ist (links). Im Fokus ist die Intensität des Pumppulses (I > Is) ausrei-

chend, um durch optische Feldionisation ein Plasma zu erzeugen und eine ultraschnelle

Änderung der Transmission T (t) für den Probepuls hervorzurufen (rechts).

besteht darin, einen intensiven fs Laserpuls (Pumppuls) auf die Oberfläche eines Dielek-

trikums zu fokussieren, das für einen schwächeren Probepuls transparent ist. Der Pump-

und der Probepuls werden im Fokus des Pumppulses räumlich überlagert. Im Fokus ist

die Intensität des Pumppulses ausreichend, um durch optische Feldionisation (OFI, sie-
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he Abschnitt 5.2) ein oberflächennahes Plasma zu erzeugen und damit eine ultraschnelle

Änderung der Transmission T (t) für den Probepuls hervorzurufen. Diese Änderung er-

folgt bei einer für das Dielektrikum typischen Schwellintensität Is. Durch einen variablen

Laufweg ∆z des Pumppulses kann dieser und damit auch die Transmissionsfunktion T (t)

zeitlich gegenüber dem Probepuls verzögert werden. Die Intensität des Probepulses ist zu

gering, um ein Plasma zu erzeugen oder andere nichtlineare Effekte, wie z.B. Selbstpha-

senmodulation, zu bewirken.

4.3 Signalrekonstruktion aus der Pagefunktion P(τ , ω)

Das Signal s(t) lässt sich nach Cohen [43] bis auf einen konstanten Phasenfaktor aus der

Zeit-Frequenzverteilung C(τ, ω) und dem Kern ΘC(τ , ω) rekonstruieren:

s(t) =
1

2πs∗(0)

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

C(τ, ω)

ΘC(τ , t)
ei t ω+i τ (τ− t/2) dτ dω dτ (4.6)

Mit der Gleichung 4.6 kann das elektrische Feld E(t) direkt aus der Pagefunktion P (τ, ω)

rekonstruiert werden. Da im FROG Signal der Kern ΘF (τ , ω) durch die Torfunktion g(t)

auch vom elektrischen Feld E(t) abhängt (Tabelle 3.2), ist für die FROG Signale eine

direkte Rücktransformation nicht möglich. Die Rücktransformation ist für die Pagefunk-

tion P (τ, ω) aufgrund der komplexen exponentiellen Phasenterme wenig robust gegen

statistische und systematische Fehler in den experimentellen Daten. Das elektrische Feld

E(t) =
√

I(t)eiΦ(t) kann auch direkt aus den Momenten der Pagefunktion P (τ, ω) rekon-

struiert werden ([43], Herleitung im Anhang B):

p1(τ) ≡
+∞∫

−∞

P (τ, ω) dω = I(τ) (4.7)

p2(τ) ≡ 1

p1(τ)

+∞∫
−∞

ω P (τ, ω) dω = ω(τ) (4.8)

Aus der Gleichung 4.8 folgt, dass nur die Momentanfrequenz ω(t) rekonstruiert werden

kann und somit die Phase Φ(t) nur bis auf eine feste konstante Phase bestimmt ist.

Die Integration in Gleichung 4.7 bzw. die mit der Frequenz ω gewichtete Integration

in Gleichung 4.8 sind im Vergleich zur Rücktransformation in Gleichung 4.6 numerisch

robuster. Für die Momente der integralen Pagefunktion P∫ (τ, ω) gilt ([43], Herleitung im

Anhang B):

p∫ 1(τ) ≡
+∞∫

−∞

P∫ (τ, ω) dω =

+τ∫
−∞

I(t) dt (4.9)
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p∫ 2(τ) ≡
+∞∫

−∞

ω P∫ (τ, ω) dω =

+τ∫
−∞

ω(t) I(t) dt (4.10)

Der Intensitätsverlauf I(t) ergibt sich durch Ableiten des ersten Momentes p∫ 1(τ) nach τ .

Die Momentanfrequenz ω(t) kann aus dem zweiten Moment p∫ 2(τ) durch Ableiten nach τ

und Division mit der rekonstruierten Intensität I(t) bestimmt werden. D.h., dass auch aus

der integralen Pagefunktion P∫ (τ, ω) der fs Laserpuls direkt rekonstruiert werden kann.

Die Transmission T (t) eines optischen Schalters mit endlicher Schaltzeit τT lässt sich, wie

in Kapitel 5 gezeigt wird, in guter Näherung mit Hilfe der Fehlerfunktion2 beschreiben:

T (t) = Tmin + ∆T/2
(
1 + erf

(
−
√

4 log (2) t/τT

))
(4.11)

Hier sind Tmin die minimale Transmission des Schalters und ∆T die Differenz zwischen mi-

nimaler und maximaler Transmission. Die zeitliche Ableitung von T (t) ergibt eine Gauß-

funktion mit einer Halbwertsbreite τT . Der Abfall von I(t) von 90% auf 10% erfolgt in der

Zeit τT mit einem Fehler von kleiner 10%. Falls die Transmission T (t) mit der Gleichung

4.11 genähert werden kann und der Intensitätsverlauf des Probepulses gaußförmig ist, hat

das Moment p1(τ) einen gaußförmigen Verlauf mit einer ”verschmierten” Halbwertsbreite√
τ 2
T + τ 2

p . Für den Fall τT ≤ τp/5 ergibt sich zwischen dieser ”verschmierten” Halbwerts-

breite und der Pulsdauer des Probepulses τp ein systematischer Fehler von kleiner 1%.

Die numerischen Simulationen zeigen, dass sich für τT ≤ τp/5 auch die Momentanfrequenz

ω(t) aus den zweiten Momenten der integralen Pagefunktion P∫ (τ, ω) und der Pagefunk-

tion P (τ, ω) mit geringer Abweichung zur vorgegebenen Orignalfunktion rekonstruieren

lässt.

Bei der Messung der Pagefunktion mit Hilfe eines optisch induzierten Plasmaschalters ist

bisher nur die Transmission T (t) bezüglich der Intensität berücksichtigt worden. Im Ab-

schnitt 6.2 wird die Phasenmodulation des Probepulses durch den Plasmaschalter ausführ-

lich dargestellt und diskutiert.

2Definition der Fehlerfunktion: erf(t) ≡ 2/
√

π
t∫

−∞
exp (−t′2) dt′



Kapitel 5

Der optisch induzierte

Plasmaschalter

Bei der Erzeugung von Plasmen durch die Fokussierung von intensiven fs Laserpulsen auf

Festkörper und in Gase lassen sich zwei Zielrichtungen unterscheiden. Die eine ist die Dia-

gnostik der Plasmaparameter, z.B. die Elektronendichte und -temperatur [9, 11] oder die

thermodynamische Ausdehnung [10, 59, 60], sowie die Wechselwirkung des Plasmas mit

den fs Laserpulsen, z.B. die Reflektiviät und die Absorption [61]. Die zweite Zielsetzung

ist die Anwendung, wie z.B. die Erzeugung von kurzwelliger Strahlung [7, 62, 63]. Eine

ausführliche Zusammenfassung über die Wechselwirkung von intensiven Laserpulsen mit

Materie wird in dem Übersichtsartikel [5] gegeben.

In dieser Arbeit steht eine Anwendung im Vordergrund, nämlich die Messung der Page-

funktion P (τ, ω) von fs Laserpulsen mit einem optisch induzierten Plasmaschalter [57, 58].

Im folgenden Kapitel wird ein in der vorliegenden Arbeit entwickeltes numerisches Modell

für die theoretische Beschreibung des optisch induzierten Plasmaschalters vorgestellt. In

den Experimenten werden zwei Plasmaschalter mit unterschiedlichen Substraten (Quarz,

Polyimid) für Probepulse im sichtbaren und ultravioletten Spektralbereich untersucht.

Die Funktionsweise der Plasmaschalter wird anhand der Simulationsergebnisse diskutiert

und diese werden mit den experimentellen Ergebnissen verglichen. Bei der theoretischen

Beschreibung und in den Experimenten steht im Vordergrund, wie schnell sich die Trans-

mission während des Schaltvorganges ändert, da für die Messung der Pagefunktion P (τ, ω)

die Schaltzeit τT mindestens einen Faktor 5 kleiner sein muss als die Pulsdauer des Pump-

pulses τp (siehe Kapitel 4.3). Wie auch in anderen Arbeiten gezeigt wird, bleibt die Trans-

mission T (t) nach dem Schaltvorgang für mehrere ps konstant [11, 56, 64], d.h., es ergibt

sich der zur Messung der Pagefunktion notwendige stufenförmige Transmissionsverlauf.

Ein weiterer experimentell zugänglicher Parameter ist die Dynamik D = (Tmin+∆T )/Tmin

des Plasmaschalters, also das Verhältnis zwischen minimaler und maximaler Transmission.
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Die transiente Reflektivität ist in verschiedenen Arbeiten untersucht worden, allerdings

ohne diese für die Pulsdiagnostik zu verwenden [12, 64, 65]. Im Vergleich zum Plasma-

schalter in Transmission zeigt sich, dass die Dynamik des Schalters in Reflexion kleiner

und die Schaltzeiten vergleichbar sind (siehe Abschnitt 5.4).

5.1 Grundlagen der Plasmaphysik

Für die theoretische Beschreibung des Plasmaschalters werden in diesem Abschnitt not-

wendige Begriffe und Zusammenhänge aus der Plasmaphysik zusammengefasst. Die op-

tischen Eigenschaften von Plasmen sind schon im Abschnitt 2.2.1 hergeleitet worden.

Die Ionisationsprozesse von dielektrischen Festkörperoberflächen werden ausführlich im

Abschnitt 5.2 beschrieben.

Ein Plasma stellt ein Vielteilchensystem aus freien Elektronen und Ionen dar, in dem

durch ständige Wechselwirkungen untereinander und mit Photonen verschiedene Energie-

und Anregungszustände auftreten können. In der Plasmaphysik werden häufig statisti-

sche Verteilungsfunktionen verwendet, z.B. für die Elektronengeschwindigkeit oder die

Ionisations- und Anregungszustände der Ionen, um ein Plasma im thermodynamischen

Gleichgewicht zu beschreiben. Aufgrund der ultraschnellen Vorgänge im Plasmaschalter

ist es schwierig und fraglich, ob die Plasmaparameter durch eine globale oder lokale Gleich-

verteilungsfunktion beschrieben werden können. Deshalb wird in dem hier vorgestellten

einfachen Modell nicht die abgeleitete thermodynamische Elektronen- und Ionentempe-

ratur verwendet, sondern nur die mittlere kinetische Energie und Geschwindigkeit der

Elektronen. In den angegebenen Formeln wird also nicht über eine Verteilungsfunktion

gemittelt.

Der Basissatz zur Charakterisierung des Plasmas und zur Berechnung der weiteren Plas-

maparameter besteht im Modell aus folgenden Größen:

• Elektronendichte Ne mit [Ne] = 1/m3

• Ionendichte Ni mit [Ni] = 1/m3

• kinetische Energie We und mittlere Geschwindigkeit ve der Elektronen

• kinetische Energie Wi und mittlere Geschwindigkeit vi der Ionen

Bei den Experimenten werden zwei unterschiedliche dielektrische Substrate verwendet:

Quarz (SiO2) und Polyimid ([C22H10N2O5]n). Für das Polyimidsubstrat werden im Modell

die Stickstoffatome näherungsweise wie Sauerstoffatome behandelt. Die Ionendichte Ni ist

im Folgenden immer die Summe über die Dichten der verschiedenen Ionenspezies, also z.B.
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der dreifach geladenen Siliziumionen (NSiIV ) oder der einfach geladenen Kohlenstoffionen

(NCII):

Quarz: Ni =
∑

k

NSi k + NO k bzw. (5.1)

Polyimid: Ni =
∑

k

NC k + NO k + NH k (5.2)

Die kinetische Ionenenergie Wi und die mittlere kinetische Geschwindigkeit der Ionen

sind ein Mittelwerte über alle Ionenspezies. Die mittlerer Ionenladung Z ist definiert

durch: Z = Ne/Ni. Der Ionisationsgrad eines Elementes ist definiert als das Verhältnis

zwischen der durch alle Ionenspezies dieses Elementes erzeugten Elektronendichte und der

neutralen Atomdichte im Festkörper.

Mit der Kopplungskonstante Γ kann das Plasma klassifiziert werden. Diese ist definiert

als das Verhältnis der mittleren potentiellen Energie pro Elektron Wpot zur thermischen

Energie We [66]:

Γ =
Wpot

We

=
Ze2/(4πεoa)

We

mit: Wigner-Seitz-Radius a = 3

√
3

4πNi

(5.3)

Dabei ist εo die elektrische Feldkonstante. Ein schwach gekoppeltes Plasma (Γ < 1) wird

wie ein ideales Gas beschrieben. Bei stark gekoppelten Plasmen (Γ > 1) dominieren

die Stöße zwischen den geladenen Teilchen gegenüber der thermischen Bewegung. Die

Verteilungsfunktion für die Elektronengeschwindigkeit weicht hier im thermodynamischen

Gleichgewicht von der Maxwellverteilung ab.

Aufgrund der elektrischen Rückstellfelder ist ein Plasma in einem makroskopischen Gebiet

quasineutral [67]. Für den Fall eines thermodynamischen Gleichgewichtes ist die Deby-

elänge λD eine charakteristische Länge, über die temporäre Abweichungen von der Neu-

tralität auftreten können bzw. ein von außen angelegtes elektrisches Potential abgeschirmt

wird [67]:

λD =

√
εo We

Ne e2
(5.4)

Die Gleichung 5.4 wird mit Hilfe der Boltzmann Statistik hergeleitet, so dass die Deby-

elänge λD nur dann eine sinnvoll Größe darstellt, wenn für die Anzahl der Elektronen ND

in der Debyesphäre gilt: ND = 4/3πNeλ
3
D 
 1.

Die Stoßfrequenzen zwischen den geladen Teilchen haben eine entscheidende Bedeutung

bei der Beschreibung des Plasmas. Dabei ist zwischen der Elektronen-Ionen Stoßfrequenz

νei und der Elektronen-Elektronen Stoßfrequenz νee zu unterscheiden, die folgende Pro-

zesse im Plasma maßgeblich beeinflussen:

• Stoßabsorption des Laserfeldes durch das Plasma
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• thermodynamische Ausdehnung des Plasmas

• Wärmeleitung

Die kinetische Energie We der freien Elektronen setzt sich zusammen aus der absor-

bierten Energie des Laserfeldes (Wabs, thermische Energie) und der Oszillationsenergie

der freien Elektronen im Laserfeld (Wq, ”Quiverenergie”):

We = Wabs + Wq = Wabs +
1

4
me

(
eE

ωome

)2

(5.5)

Dabei sind me die Elektronenmasse, e die Elementarladung, E die elektrische Feldstärke

und ωo die Frequenz des Laserfeldes.

Die Absorption des Laserfeldes durch das Plasma wird in den Experimenten durch die

Ionisation des Festkörpers (siehe Abschnitt 5.2) und die so genannte Stoßabsorption (in-

verse Bremsstrahlung) bestimmt. Bei der Stoßabsorption werden die freien Elektronen im

elektromagnetischen Feld beschleunigt und durch Coulombstreuung an den Ionen abge-

bremst. Die Coulombstreuung wird durch die Elektronen-Ionen Stoßfrequenz νei bestimmt

und dominiert gegenüber der Streuung an neutralen Atomen, wenn der Ionisationsgrad

größer als einige Prozent ist [67]. In der Bewegungsgleichung der freien Elektronen ent-

spricht die Streuung einem Reibungsterm und die daraus resultierenden Verluste bewirken

eine Aufheizung der freien Elektronen (siehe Abschnitt 2.2.1). Beim Übergang vom Dielek-

trikum zum vollständig ionisierten Plasma ist der Ionisationsgrad anfänglich kleiner als

10−3 und die Stöße an den neutralen Atomen werden im Vergleich zur Coulombstreeung

relevant. Für das Modell des Plasmaschalters wird die Streuung an den neutralen Atomen

trotzdem vernachlässigt, da zu Beginn des Plasmaschalters nicht die Stoßabsorption, son-

dern die Absorption des Laserfeldes durch Ionisation der bestimmende Prozess ist (siehe

Abschnitt 5.4). Die Elektronen-Ionen Stoßfrequenz wird in [67] für einzelne Elektronen

ohne Verteilungsfunktion hergeleitet, wobei kumulative Effekte durch mehrfache Klein-

winkelstreuung berücksichtigt werden:

νei =
Ni Z

2 e4

8π ε2
o m2

e v3
e

log

(
1 +

(
bmax

bmin

)2
)

+
1

1 +
(

bmax

bmin

)2 − 1

 (5.6)

Die Elektronen-Ionen Stoßfrequenz wird durch die Geschwindigkeit der Elektronen ve

(kinetische Energie der Elektronen), die Ionendichte Ni und die mittlere Ladungszahl

Z der Ionen bestimmt. Je höher die mittlere Ladung und die Ionendichten sind, desto

häufiger kommt es zu Elektronen-Ionen Stößen. Mit steigender Elektronenenergie nehmen

diese Stöße ab. Die Gleichung 5.6 gilt auch für den Fall, dass bmax 
 bmin nicht gilt, wobei

bmin der minimale und bmax der maximale Stoßparameter bei der Coulombstreuung sind.

Der minimale Stoßparameter bmin wird im Modell wie folgt definiert:

bmin = max

(
Z e2

4π εo me v2
e

,
h

2π me ve

)
(5.7)
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Der erste Term ist der klassische Stoßparameter für eine Umlenkung um 90o und der zweite

Term ist die de Broglie Wellenlänge als quantenmechanisches Limit für hohe kinetische

Energien [67], wobei h die Planck-Konstante ist. Für den maximalen Stoßparameter wird

in der Literatur meistens der Debyeradius λD verwendet. In den Simulationen zeigt sich

allerdings, dass während des Schaltvorganges die Bedingung ND 
 1 nicht gilt. Deshalb

wird hier wie im Ionensphärenmodell zur Beschreibung nichtidealer Plasmen [66, 68] der

Wigner-Seitz Radius, der den Abstand zum nächsten Ion als Streuzentrum definiert, bzw.

der Fokusradius des Pumppulses rfokus als maximaler Stoßparameter bmax verwendet:

bmax = min

(
3

√
3

4πNi

, rfokus

)
(5.8)

Solange nur die Elektronen durch die direkte Kopplung an das Laserfeld aufgeheizt wer-

den, erfolgt aufgrund der Quasineutralität keine Ausdehnung des Plasmas. Der Ener-

gietransfer von den heißen Elektronen an die Ionen erfolgt durch die oben beschriebenen

Elektronen-Ionen Stöße. Eine charakteristische Zeit für den Energietransfer von den Elek-

tronen auf die Ionen ist durch τeq gegeben [67]:

τeq ≈ 2 me/mi νei (5.9)

Dabei sind me die Elektronenmasse, mi die mittlere Ionenmasse und νei die Elektronen-

Ionen Stoßfrequenz. In den Simulationen der Experimente zeigt sich, dass während der

Schaltzeit τT ≤ 500fs eine vernachlässigbare Expansion des Plasmas erfolgt. Nach dem

Aufheizen der Ionen durch die Elektronen erfolgt die Ausdehnung des Plasmas mit der

Ionen-Schallgeschwindigkeit vi ∼
√

Wi/mi ≈ 107cm/s [69].

Für die nichtlineare Wärmeleitung in einem vollständig ionisierten Plasma haben Spit-

zer und Harm die Gleichung 5.10 hergeleitet [70]. Dabei werden die Elektronen-Elektronen

Stöße vernachlässigt und es wird angenommen, dass die mittlere freie Weglänge der Elek-

tronen wesentlich kleiner als der Temperatur- und der Dichtegradient ist:

−→q = −κ(T )
−→∇T mit: κ(T ) = κo · T 5/2 (5.10)

Hier ist die Wärmeleitfähigkeit κ(T ) temperaturabhängig, wobei κo eine Konstante ist.

Sind die Annahmen für die Gleichung 5.10 nicht erfüllt, so kann das zu einer unphysika-

lisch hohen Wärmeleitfähigkeit führen und es werden empirische Begrenzungen für den

Wärmefluss notwendig [18]. Aufgrund dieser Schwierigkeiten wird in dem verwendeten

einfachen Modell ein mikroskopischer Ansatz zur Beschreibung der Wärmeleitfähigkeit

verwendet. Die absorbierte Energie der freien Elektronen wird über die lokale Reichweite

gemittelt, die sich aus der freien Weglänge für die Elektronen-Elektronen Stöße ergibt.

Die kinetische Gesamtenergie der Elektronen kann durch die Elektronenstoßionisation

und -rekombination, durch den Energietransfer an die Ionen sowie durch die Emission

von thermischer Strahlungsenergie verringert werden. Allerdings sind die adiabatische
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Kühlung durch die Ausdehnung des Plasmas, die Rekombination der freien Elektronen

mit den Ionen [11] und die Strahlungsdämpfung (Plancksches Strahlungsgesetz) erst im

Bereich von Pikosekuden von Bedeutung und damit während der Schaltzeit τT ≤ 500fs

vernachlässigbar.

5.2 Optische Feldionisation (OFI) und Elektronen-

stoßionisation

Die Ionisation des Festkörpers und damit die Entstehung des Plasmas wird durch optische

Feldionisation (OFI) und Elektronenstoßionisation hervorgerufen.

Durch die optische Feldionisation des Festkörpers wird ein Teil des Pumppulses ab-

sorbiert. Dafür ist in den Experimenten ein nichtlinearer optischer Prozess notwendig,

da die Ionisierungsenergien der verwendeten Dielektrika größer als die Photonenener-

gie Wuv = 5eV sind und somit keine Einphotonen-Ionisation erfolgen kann. Bei hohen

Intensitäten im Laserfeld kann jedoch die Ionisation durch die gleichzeitige Absorption

mehrerer Photonen stattfinden (Multiphotonenionisation). Bei noch höheren Intensitäten

werden die atomaren Feldpotentiale durch das Laserfeld so weit verändert, dass die ohne

Laserfeld gebundenen Elektonen durch Tunneln oder sogar direkt in den freien Zustand

übergehen können (Tunnelionisation). Eine von Keldysh [71] entwickelte allgemeine Theo-

rie der optischen Feldionisation beschreibt die Multiphotonen- und die Tunnelionisation

als Grenzfälle. Ob die Ionisation im Muliphotonenlimit oder im Tunnellimit erfolgt, wird

durch den Keldysh Parameter beschrieben:

γ ≡
√

Wion

2 · Wq

(5.11)

Dabei sind Wion die Ionisierungsenergie und Wq die Oszillationsenergie der freien Elek-

tronen im Laserfeld (Quiverenergie). Im Limit der Multiphotonenionisation gilt γ > 1,

bei γ < 1 liegt Tunnelionisation vor. Die von Ammosov, Delone und Krainov weiterent-

wickelte Theorie [72] stimmt mit den experimentellen Ergebnisse in [73] besser überein

und ergibt größere Ionisationsraten als die Keldysh-Theorie. Für das Modell des Plasma-

schalters wird für die Ionisationsrate ROFI eine vereinfachte Ammosov-Formel verwendet

[74]:

ROFI = 1.61 · ωatom · Z2

n4.5
eff

·
(

10.87
Z3

n4
eff

Eatom

E

)2·neff−1.5

· exp

(
−2

3

Z3

n3
eff

Eatom

E

)
(5.12)

Dabei sind Z die nach der Ionisation verbleibende Kernladungszahl, Eatom = 5.1·109 V/cm

die elektrische Feldstärke des 1s-Elektrons im Wasserstoffatom, ωatom = 4.1 · 1016 s−1 die

Umlauffrequenz des Elektrons auf der ersten Bohrschen Bahn, E die elektrische Feldstärke
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des Laserfeldes und neff = Z/
√

Wion/WH die effektive Hauptquantenzahl, die vom Ioni-

sationspotential des Atoms/Ions Wion und dem Ionisationspotential des Wasserstoffatoms

WH = 13.6 eV abhängt. Die Ionisationspotentiale für die Atome und Ionen der in den

Experimenten verwendeten Materialien sind [75] entnommen.

Abbildung 5.1: OFI Ionisationsraten für Silizium

Die OFI Ionisationsraten ROFI sind bis zum vierfach geladenen Silizium (SiV) in

Abhängigkeit von der Laserintensität dargestellt. Die horizontale Linie (− − −) bei

ROFI = 1012s−1 zeigt die Schwellintensität für die dargestellten Ionsationsprozesse.

In der Abbildung 5.1 sind die Ionisationsraten für Silizium in Abhängigkeit von der Inten-

sität des Laserfeldes dargestellt. Der Intensitätsbereich entspricht dem der Experimente

mit den Plasmaschaltern. Die Schwellintensität für einen optisch induzierten Ionisations-

prozess ist üblicherweise durch die Intensität definiert, bei der ROFI · τp ≈ 1 gilt. Es zeigt

sich, dass bei den experimentellen Intensitäten (Imax ≤ 5 · 1015W/cm2) durch OFI die er-

sten vier Ionisationsstufen des Siliziums erzeugt werden. Die Schwellintensitäten für diese

liegen zwischen I ≈ (1013 − 1015)W/cm2.

Die Wechselwirkungsquerschnitte σcol für die Elektronenstoßionisation der verschiede-

nen Atom- und Ionenspezies werden nach der empirischen Formel von Lotz [75, 76, 77, 78]

berechnet. Die einzelnen Elektronen eines Atoms oder Ions tragen mit ihrem Wirkungs-

querschnitt σe k zum Gesamtquerschnitt σcol bei, falls die kinetische Energie We des sto-

ßenden Elektrons größer als die jeweilige Bindungsenergie Pk der gebundenen Elektronen

ist:

σcol =
N∑

k=1

qk σe k (5.13)
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Dabei sind qk die Anzahl der Elektronen in einer Unterschale und N die Anzahl der relevan-

ten Unterschalen. Der Wirkungsquerschnitt σe k ist von der kinetischen Elektonenenergie

We abhängig und kann durch folgende empirische Formel genähert werden:

σe k = ak
log (We/Pk)

We Pk

{1 − bk · exp (−ci(We/Pk − 1))} (5.14)

Die individuellen Konstanten ai, bi, ci und N sind in den Referenzen [75, 76, 77, 78]

enthalten. Für die Ionisationsraten Rcol gilt näherungsweise:

Rcol = Ne · Nx , n · σcol · ve mit: x={Si,O,C,H...}, n={I,II,III,IV...} (5.15)

Hier sind Ne die Elektronendichte, Nx , n die Teilchendichte der jeweiligen Atom- oder

Ionenspezies, σcol der Wirkungsquerschnitt und ve die mittlere kinetische Geschwindig-

keit der Elektronen. Die Ionisationsrate Rcol bezieht sich auf ein Element mit einem be-

stimmten Ladungszustand, also z.B. auf die Ionisation von zweifach geladenem Sauerstoff

(OII → OIII).

Abbildung 5.2: Wirkungsquerschnitt für die Elektronenionisation von Silizium

Die Wechselwirkungsquerschnitte der Elektronenionisation Rcol sind bis zum neunfach

geladenem Silizium (SiX) in Abhängigkeit von der Elektronenenergie dargestellt. Die

Bindungsenergien sind nur bis zur Ionisation von SiIV → SiV angegeben.

In der Abbildung 5.2 sind die Wirkungsquerschnitte bis zum neunfach geladenen Silizium

als Funktion der Elektronenenergie dargestellt. Die Ionisation setzt ein, wenn die Elektro-

nenenergie We größer als die Bindungsenergien Pk ist. Bei niedrigen Intensitäten kann die



KAPITEL 5. DER OPTISCH INDUZIERTE PLASMASCHALTER 55

optische Feldionisation die neutralen Atome nur einfach ionisieren. Nach dem Ionisations-

start durch OFI und dem Aufheizen der Elektronen durch die Stoßabsorption kann die

Elektronenstoßionisation zu einem Lawineneffekt führen und den Übergang vom Dielek-

trikum zum Plasma erheblich beschleunigen. In von fs Laserpulsen erzeugten Plasmen

entstehen Elektronendichten (Ne ≥ 1023 cm−3) und Elektronenenergien (We ≥ 100eV )

[11], so dass auch hohe Ionisationsstufen erzeugt werden.

5.3 Das theoretische Modell im Überblick

Das grundlegende Prinzip für das numerische Modell des optisch induzierten Plasmaschal-

ters ist in der Abbildung 5.3 schematisch dargestellt. Im Modell wird räumlich eindimen-

sional gerechnet, d.h., eine laterale Abhängigkeit durch die Intensitätsverteilung im Fokus

wird nicht berücksichtigt. Es werden sowohl die Zeit als auch die räumliche Ausdehnung

des Festkörpers bzw. Plasmas diskretisiert. Der Pump- und der Probepuls werden durch

diese diskreten Zeitschritte in Teilpulse unterteilt, für die jeweils die Propagation durch

die diskretisierten dünnen Schichten betrachtet wird. Die zeitliche Auflösung beträgt in

den Simulationen ∆t = 2fs und ist damit kleiner als die Zeitkonstanten der transien-

ten Prozesse. Um im Bereich der Festkörperoberfläche eine hohe räumliche Auflösung

(min(∆z) ≈ 5Å) zu erreichen und eine rechnerisch vertretbaren Anzahl der Schichten ein-

zuhalten (Nz= 250), entsprechen die Schichtdicken einer geometrischen Reihe und nehmen

entlang der Raumachse stetig zu. Es zeigt sich, dass der Ionisationsgrad für z ≥ 5µm klei-

ner als 1% ist. Deshalb wird der Plasmaschalter auf einer Gesamtdicke von zmax = 5µm

simuliert, was für die Teilpulse zu einer Laufzeit im Plasmaschalter von > 16.6fs führt.

Die damit verbundenen retardierten Zeiten werden im Modell nicht berücksichtigt. Die

Dicken und die Positionen der Schichten bleiben zeitlich konstant, da sich als Ergebnis

der Simulationen zeigt, dass sich das Plasma während des Schaltvorganges nicht ausbrei-

tet und die Intensität des Pumppulses nicht ausreichend ist, um das Plasma durch den

Lichtdruck zu komprimieren [60].

Bei den Experimenten werden zwei unterschiedliche dielektrische Substrate verwendet:

Quarz (SiO2) und Polyimid ([C22H10N2O5]n). Die Substrate unterscheiden sich vor allem

darin, dass der Pumppuls (λPumpe = 248.5nm) durch das Polyimid stark absorbiert wird.

Bei Verwendung des Polyimidsubstrates gilt für den Probepuls: λProbe = 2 ·λPumpe. Damit

ist das Substrat für den Probepuls transparent. Im Fall des Quarzsubstrates hat der

Probepuls die gleiche Wellenlänge wie der Pumppuls (λProbe = λPumpe = 248.5nm).

Mit einem frequenzabhängigen Brechungsindex ñ(z, ω) wird ein kausaler, lokaler, linea-

rer und zeitinvarianter Zusammenhang zwischen der elektrischen Feldstärke
−→
E (−→r , t) und

der Polarisation
−→
P (−→r , t) beschrieben. Für die Propagation des Probepulses durch den

Plasmaschalter kann das Konzept des Brechungindexes nur näherungsweise angewendet



KAPITEL 5. DER OPTISCH INDUZIERTE PLASMASCHALTER 56

Abbildung 5.3: Im schematisch dargestellten Modell wird der Laserpuls in Teilpulse und

das Dielektrikum bzw. das Plasma in diskrete Schichten unterteilt. Der komplexe zeit- und

raumabhängige Brechungsindex n(z, t) bestimmt die Reflektivität und die Transmission

des Plasmaschalters.

werden, da die transiente Transmission T (t) ein zeitvariantes System darstellt. Im Modell

wird der Plasmaschalter in den Schichten näherungsweise durch einen kausalen, lokalen,

linearen und zeitabhängigen Brechungsindex n(z, t) beschrieben, d.h., für den Pump- und

Probepuls erfolgt die lineare Polarisation instantan und es gibt keine Frequenzabhängig-

keit. Damit wird die Gruppengeschwindigkeitsdispersion von Pump- und Probepulse bei

der Propagation im Plasmaschalter vernachlässigt und es werden nur die Reflektivität

und die Transmission für die Mittenfrequenzen ωPumpe und ωProbe berechnet. Während

des Schaltvorganges wird der Brechungsindex n(z, t) sowohl durch die Polarisation der

gebundenen Elektronen des Dielektrikums als auch durch die freien Elektronen des Plas-

mas bestimmt. Für das zeitinvariante System ist im Abschnitt 2.2.1 in Gleichung 2.33 der

frequenzabhängige Brechungsindex ñ(ω) hergeleitet worden:

ñ(ω) ≡
√

1 + χ̃(ω) − i
σ̃(ω)

εo ω
=

√
1 +

No α̃(ω)

1 − Noα̃(ω)/3
− ω2

p

ω2

1

1 − i νei/ω
(5.16)

Dabei sind χ̃(ω) die elektrische Suszeptibilität, σ(ω) die elektrische Leitfähigkeit, No die

Neutralteilchendichte des Dielektrikums, α̃(ω) die atomare Polarisierbarkeit, ωp die Plas-

mafrequenz und νei die Elektronen-Ionen Stoßfrequenz. Der Übergang zu den zeitabhängi-

gen Brechungsindices nProbe(z, t) und nPumpe(z, t) erfolgt, indem in Gleichung 5.16 die
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Frequenz ω = ωPumpe bzw. ω = ωProbe gesetzt wird und die Neutralteilchendichte No, die

Plasmafrequenz ωp und die Elektronen-Ionen Stoßfrequenz νei zeit- und raumabhängig

werden:

No = No(z, t)

ωp = ωp(z, t) ∼
√

Ne(z, t)

νei = νei(z, t) ∼ Ni(z, t)

We(z, t)3/2

Dabei sind die Elektronendichte Ne(z, t), die Elektronenenergie We(z, t) und die mittle-

re Ionendichte Ni(z, t) abhänging von der Zeit t und dem Ort z im Plasmaschalter. Die

Neutralteilchendichte No(t) entspricht in den Experimenten der Dichte der SiO2 Moleküle

im Quarz bzw. der C22H10N2O5 Moleküle im Polyimid. Im Modell gilt für die Neutralteil-

chendichte No(z, t) von Quarz und Polyimid:

No(z, t) = max [0 , NSiO2 (1 − ZO(z, t))] (5.17)

No(z, t) = max [0 , NC22H10N2O5 (1 − ZC(z, t))] (5.18)

Dabei sind ZO und ZC die Ionisationsgrade von Sauerstoff und Kohlenstoff, NSiO2 und

NC22H10N2O5 die Dichten vor dem Schaltvorgang. Bei den Gleichungen 5.17 und 5.18 ist

zu beachten, dass die Atome des Dielektrikums ein unterschiedliches Ionisationsverhalten

zeigen und somit noch SiO2 bzw. C22H10N2O5 ”Moleküle”, in denen Atome schon ionisiert

sind, zur Neutralteilchendichte beitragen.

Ein Teilpuls des Pump- und Probepulses wird zur Zeit t (siehe Abbildung 5.3) teilwei-

se an der Oberfläche des Plasmaschalters reflektiert und durchläuft danach die diskreten

Schichten des Plasmaschalters. Die Absorption des Laserpulses wird durch die Absorption

infolge optischer Feldionisation und durch die Stoßabsorption bestimmt. Die Resonanzab-

sorption hat keinen Einfluss, da der Pumppuls in allen Experimenten und in den Modell-

simulationen senkrecht zur Festkörperoberfläche einfällt. Die Ionisationsraten ROFI und

Wirkungsquerschnitte σcol gelten streng nur für isolierte Atome und Ionen, werden aber

im Modell auch auf gebundene Atome im Dielektrium und auf Ionen im dichten Plasma

angewendet.

Der Programmablauf der Simulation wird im Folgenden für das Quarzsubstrat darge-

stellt, wobei die Wellenlängen des Pump- und Probepulses hier identisch sind und mit λ

bezeichnet werden:

1. Die Reflektivität R(t) des Plasmaschalters zur Zeit t wird mit der für dielektrische

Schichtsysteme üblichen Matrizenmethode berechnet, die im Limes dünner Schich-

ten eine Lösung der Wellengleichung liefert [79]. Bei der Matrizenmethode werden

die Fresnelschen Formeln für dielektrische Grenzflächen verwendet, d.h., dass die
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durch das leitfähige Plasma möglichen Flächenströme an der Grenzfläche im Modell

nicht berücksichtigt werden.1

2. Für die Phase Φ(t) des Teilpulses nach dem Plasmaschalter gilt:

Φ(t) =
2π

λ

zmax∫
0

Re [n(z, t)] · ∆z(z) dz

Dabei sind λ die Wellenlänge, Re[n(z, t)] der Realteil des komplexen Brechungsin-

dexes und ∆z(z) die Schichtdicke am Ort z.

3. Durch die optische Feldionisation ändern sich die Dichten der neutralen Atome

und Ionen Nk(z, t) (k = I, II, ...):

dNI(z, t)

dt
= −ROFI, I→II(z, t) · NI(z, t)

...
dNk(z, t)

dt
= −ROFI, k→k+1(z, t) · Nk(z, t) + ROFI, k−1→k(z, t) · Nk−1(z, t)

Die Ratengleichungen werden getrennt für die verschiedenen Elemente gelöst. Die

Zeit- und Ortsabhängigkeit der Ionisationsraten ROFI ergibt sich aus der Abhängig-

keit von der elektrischen Feldstärke in Gleichung 5.12. Die Ionisierungsenergie wird

dem Teilpuls entzogen und es ergibt sich eine Transmission TOFI(z, t) ≡ 1−AOFI(z, t).

4. Die Stoßabsorption Acol ergibt sich aus dem Imaginärteil des komplexen Bre-

chungsindexes n(z, t) (Im[n(z, t)] < 0):

Acol(z, t) = 1 − exp

(
4π

λ
· Im[n(z, t)] · ∆z(z)

)
Für die Transmission Tcol(z, t) gilt: Tcol(z, t) ≡ 1 − Acol(z, t). Die absorbierte Ener-

gie Wcol(z, t) wird über die Laufzeit der Simulation aufintegriert, auf die Elektronen

aufgeteilt und ergibt mit der Quiverenergie nach Gleichung 5.5 die mittlere Elek-

tronenenergie We(z, t).

5. Die Transmission T(t) des Plasmaschalters ergibt sich aus TOFI(z, t), Tcol(z, t) und

der Reflektivität R(t):

T (t) = (1 − R(t)) ·
Nz∏
i=1

TOFI(zi, t) · Tcol(zi, t)

1Diese Flächenströme ändern die Stetigkeitsbedingungen an der Grenzfläche [13] und werden in der
nichtlokalen Optik behandelt, wobei nur für ω = ωp eine Korrektur notwendig ist.
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6. Durch die Elektronenstoßionisation werden die Atome und Ionen weiter ionisiert

und die Elektronenengie We(z, t) wird durch die dafür notwendige Ionisierungsener-

gie reduziert. Die Ratengleichungen ergeben sich aus den Gleichungen 5.13 - 5.15:
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dNI(z, t)

dt
= −σcol, I→II(z, t) · NI(z, t) · Ne(z, t) · ve(z, t)

...
dNk(z, t)

dt
= {−σcol, k→k+1(z, t) · Nk(z, t) + σcol, k−1→k(z, t) · Nk−1(z, t)} ·

Ne(z, t) · ve(z, t)

Dabei ist ve(z, t) =
√

2 We(z, t)/me die mittlere Elektronengeschwindigkeit, wobei

der Index für die Elemente Si und O nicht angegeben wird. Die Zeit- und Orts-

abhägigkeit des Wirkungsquerschnitts σcol ergibt sich aus der Abhängigkeit von der

Elektronenenergie in Gleichung 5.14. Durch Summation über alle Ionisationsstufen

KSi und KO kann die Elektronendichte Ne(z, t) berechnet werden:

Ne(z, t) =

KSi∑
k=I

(k − 1) · NSi, k(z, t) +

KO∑
k=I

(k − 1) · NO, k(z, t)

7. Der Wärmetransport wird als Mittelung der Elektronenenergie über die Reich-

weite der Elektronen bei der Elektronen-Elektronen-Streuung genähert.

8. Zusätzlich werden folgende Plasmaparameter berechnet: Ionisationsgrad der Ele-

mente ZSi und ZO, Kopplungsparameter Γ, Debyelänge λD, Anzahl der Elektronen

in der Debyesphäre ND, Elektronen-Ionen Stoßfrequenz νei, Plasmafrequenz ωp und

kinetische Energie der Ionen Wi. Aus den Plasmaparametern ergibt sich mit den

Gleichungen 5.16 und 5.17 der komplexe Brechungsindex n(z, t + ∆t) für den

nachfolgenden Teilpuls.

Das Modell für das Polyimidsubstrat wird wie folgt modifiziert:

1. Die linear absorbierte Energie des Pumppulses regt elektronische Zustände der Po-

lyimidmoleküle [80] an. Dieses wird im Modell durch einen angeregten Zustand der

neutralen Kohlenstoffatome C∗
I mit der Dichte N∗

I genähert, die in die Ratenglei-

chungen für die optische Feldionisation integriert wird. Die Ionisierungsenergie der

angeregten Kohlenstoffatome ist um die Photonenenergie des Pumppulses (≈ 5eV )

erniedrigt, was zu einer leichteren Ionisation durch OFI führt.

2. Die Reflektivität R(t) und die Transmission T (t) werden für die Wellenlängen von

Pump- und Probepuls getrennt berechnet. Die Absorption des Probepulses erfolgt

ausschließlich durch die Stoßabsorption des Plasmas und nicht durch OFI.
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Das Polyimid hat bei einer Wellenlänge von λ = 589nm einen Brechungsindex von n = 1.7

[81]. Dieser Wert wird im Modell auch für die Wellenlänge des Probepulses λProbe = 500nm

verwendet. Für die Wellenlänge λ = 248.5nm wird der Realteil des Brechungindexes aus

Mangel an Literaturangaben geschätzt2: nPumpe = 2.0. Der Absorptionskoeffizient hat für

λ = 248.5nm ungefähr den Wert 1.0 × 105cm−1 [83].

5.4 Ergebnisse der Modellsimulation

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse der Modellsimulationen vorgestellt und da-

mit die Funktionsweise des Plasmaschalters erklärt. Aus den experimentellen Ergebnis-

sen können die Schaltzeit τT und die Dynamik D bestimmt werden. Diese experimentell

zugänglichen Parameter werden mit den Modellergebnissen verglichen. Die ”direkten”

Plasmaparameter, wie z.B. Elektronendichte Ne(t) und Elektronenenergie We(t), können

aus den Experimenten dieser Arbeit nicht bestimmt werden. Zur Überprüfung des Modells

werden deshalb die Ergebnisse mit Modellrechnungen in der Literatur und mit Experimen-

ten verglichen, bei denen diese ”direkten” Plasmaparameter und Reflexionseigenschaften

gemessen worden sind.

Die Abbildung 5.4 (1) zeigt eine schematische Darstellung der Intensität des Pumppul-

ses I(t) (−−) in logarithmischer Auftragung sowie den Verlauf der Transmission T (t) (−−)

und der Elektronendichte Ne(t) (· ·−) in linearer Auftragung. In der Simulation hat die In-

tensität I(t) einen gaußförmigen Verlauf mit einer Pulsdauer τp von 500fs und einer maxi-

malen Intensität Imax =1016W/cm2, die zum Zeitpunkt t=0fs erreicht wird. Das Substrat

ist Quarz und die Wellenlänge λ beträgt 248.5nm. Da die Schwellintensität Is, bei der die

Ionisation des Dielektrikums beginnt, kleiner als die maximale Intensität Imax ist, findet

der Schaltvorgang bei negativen Zeiten statt. Für den Zeitbereich des Schaltvorganges sind

in der Abbildung 5.4 (2) die berechneten Verläufe der Transmission T (t) (−−) und der

Elektronendichte Ne(t) (··−) dargestellt. Neben der Gesamttransmission T (t) sind hier die

Transmissionsanteile dargestellt, die aus der optischen Feldionisation TOFI(t) ( - - - ) und

der Stoßabsorption Tcol(t) (· · ·) resultieren. Für die Transmission des Plasmaschalters gilt:

T (t) = (1−R(t)) ·TOFI(t) ·Tcol(t). Auf der rechten Ordinate ist die Elektronendichte Ne(t)

normiert auf die kritische Dichte Nc =1.8·1022cm−3 aufgetragen. Die Elektronendichte ist

im Bereich z =(0 − 50)nm gemittelt. Für Zeiten t<−800fs ergibt sich die Transmission

aus der 4%igen Reflexion an der Grenzfläche des Quarzsubstrates. In der ersten Phase ab

t≈−780fs setzt die Ionisation des Substrates durch OFI ein und eine damit verbundene

Absorption des Pumppulses. Die Gesamttransmission wird bis t≈−690fs durch TOFI(t)

dominiert. In einer weiteren Phase nimmt der Einfluss der Stoßabsorption Acol(t) mit

2Für das ebenfalls UV- absorbierende Polyethylen gilt an der Absorptionskante: n180nm/n500nm ≈ 1.17
[82].
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Abbildung 5.4:

1: Schematische Darstellung der gaußförmigen Intensität I(t) (−−) in logarithmischer

Auftragung sowie der Transmission T (t) (−−) und der Elektronendichte Ne(t) (· ·−) in

linearer Auftragung

2: Simulationsergebnis bei einer gaußförmigen Intensität (Imax =1016W/cm2), einer Puls-

dauer τp = 500fs und einer Wellenlänge λ = 248.5nm (Quarzsubstrat). Dargestellt sind

die zeitlichen Verläufe der Transmissionen (T (t) (−−) , TOFI(t)( - - -), Tcol(t) (· · ·)) und der

Elektronendichte Ne(t)/Nc(· · −) während des Schaltvorganges.

steigender Elektronendichte zu und die Transmission T (t≥−690fs) nimmt durch einen

Lawineneffekt stark ab (siehe auch Abbildung 5.7). Die Elektronendichte Ne(t) ist zu die-

sem Zeitpunkt ungefähr gleich der kritischen Dichte Nc bei der Wellenlänge λ = 248.5nm.
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Die Transmission TOFI(t ≥ −690fs) nimmt wieder zu, da die Intensität des Pumppul-

ses nicht ausreicht, um höhere Ionisationsstufen zu ionisieren, und der Pumppuls durch

die starke Stoßabsorption nicht mehr bis zum neutralen Substrat eindringen kann. Für

t=−690fs beträgt die Transmission T (t) = 30% und für die über 50nm gemittelten Ioni-

sationgrade gilt: ZSi =0.96 und ZO =0.02. Der Schaltzeitpunkt des Plasmaschalters liegt

bei tT=50% =−720fs. Die 90% − 10% Abfallszeit des Plasmaschalters beträgt τT = 90fs

und ist um einen Faktor 5.6 kürzer als die Pulsdauer des Pumppulses τp = 500fs. Mit

einem ähnlichen numerischen Modell haben Teubner et al. [84] die Schaltzeiten für einen

Plasmaschalter mit Quarzsubstrat berechnet, wobei die Wellenlänge λ, die Pulsdauern

τp bzw. die maximale Intensität Imax von den Pulsparametern dieser Arbeit abweichen.

Für einen 30 fs Laserpuls der Wellenlänge λ = 200nm ergab sich bei einer maximalen

Intensität Imax =1015W/cm2 eine Schaltzeit von τT ≤ 7fs.

Die Abbildung 5.5 zeigt den zeitlichen Verlauf der Transmission T (t) (−−), der Reflek-

tivität R(t) (· · ·) und auf der rechten Ordinate den Intensitätsverlauf I(t) für die gleichen

Simulationsparameter wie in der Abbildung 5.4.

Abbildung 5.5: Zeitlicher Verlauf der Transmission T (t) (−−), der Reflektivität R(t) (· · ·)
und der Intensität I(t) (maximale Intensität Imax =1016W/cm2, τp =500fs, λ=248.5nm,

Quarzsubstrat)

Die Reflektivität R(t) ändert sich etwa 40fs später als die Transmission T (t) und durchläuft

zunächst ein Minimum Rmin ≈ 1%. Die Verzögerung lässt sich damit erklären, dass sich

der Brechungsindex n(z, t) und damit verbunden die Reflektivität R(t) erst bei höheren

Elektronendichten Ne(z, t) ändert, während die Absorption durch OFI schon vorher die

Transmission T (t) beeinflusst.

Eine Abnahme der Reflektivität wird auch in einem Experiment von Sokolowski et al. [65]
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bei der zeitaufgelösten Reflektivität an Germaniumoberflächen und in den Simulationen

von Teubner et al. [84] beobachtet. Beim Übergang vom reinen Substrat zum Plasma

durchläuft der Realteil des Brechungsindexes n(z, t) an der Oberfläche den Wert eins

(siehe Gleichung 5.16), da der Brechungsindex von Quarz größer als eins und der der freien

Elektronen bei Vernachlässigung der Dämpfung kleiner als eins ist. Zu diesem Zeitpunkt

ist der Brechungsindex des Plasmaschalters an das Vakuum angepasst und es existiert

bei gleichzeitig hoher Absorption keine optische Grenzfläche mehr. Aus diesen beiden

Gründen durchläuft die Reflektivität R(t) bei allen Simulationen mit dem Quarzsubstrat

vor dem eigentlichen Anstieg ein Minimum.

Die Reflektivität steigt hier in nur 35fs von 1% auf 35% an, erreicht aber erst nach

weiteren 180fs 90% der maximalen Reflektivität Rmax = 80%. Die Dynamik des Plasma-

schalters in Transmission beträgt etwa DT ≈104, während in Reflexion nur ein Wert von

DR≈80 erreicht wird. Das bessere Signal zu Untergrund-Verhältnis ist ein klarer Vorteil

für den Plasmaschalter in Transmission. Aus der Abbildung 5.5 ergibt sich eine Schwellin-

tensität für den Plasmaschalter, indem die Intensität Is bei einsetzender Absorption durch

OFI bestimmt wird. Bei der Wellenlänge λ = 248.5nm und der Pulsbreite τp = 500fs

ergibt sich für Is ein Wert zwischen (1 · · · 2) · 1013W/cm2, der sehr gut mit experimentell

bestimmten Werten für dielektische Substrate übereinstimmt [12, 85].

Abbildung 5.6: Räumlicher Verlauf der Elektronendichte Ne(z), der Elektronenenergie

We(z) und der Transmission T (z) zum Zeitpunkt t =−300fs. Die Grenzfläche zum Va-

kuum befindet sich bei z = 0. (maximale Intensität Imax = 1016W/cm2, τp = 500fs,

λ=248.5nm, Quarzsubstrat)

Die Abbildungen 5.6 zeigen die Elektronendichte Ne(z), die Elektronenenergie We(z)

und die Transmission T (z) in Abhängigkeit vom Ort z nach dem in den Abbildungen 5.4
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und 5.5 dargestellten Schaltvorgang (t=−300fs). Die z-Achsen sind logarithmisch einge-

teilt und die Grenzfläche zum Vakuum befindet sich bei z = 0. In der Abbildung 5.6 links

wird der räumliche Verlauf der Elektronenenergie mit der Elektonendichte verglichen. Es

zeigt sich, dass beide Parameter über ein Länge von etwa do = 35nm konstant sind und

danach steil abfallen. In durch fs Laserpulse erzeugten Plasmen kann diese Länge nach

[86] nur (0.1 − 0.2)λ betragen, was durch das Modell gut reproduziert wird. Die maxi-

male Elektronenenergie an der Grenzfläche beträgt Wmax = 350eV . Die Ausdehnung des

Plasmaschalters beträgt zu diesem Zeitpunkt (t=−300fs) etwa ∆d=2.5nm. Die adiabati-

sche Kühlung durch die Ausdehnung kann mit We = Wmax[do/(do +∆d)]5/3−1 abgeschätzt

werden und es ergibt sich damit eine Korrektur von 5%. Typische Elektronentemperatu-

ren in dieser Phase der Plasmaentstehung betragen ≈ 100eV [7]. Zum Schaltzeitpunkt

t =−720fs ist die Ausdehnung < 1Å und die Elektronenenergie beträgt 2eV . Die Elek-

tronendichte fällt von Ne(z = 0µm) = 4.6 · 1023 auf Ne(z = 5µm) = 2.3 · 1020 ab und für

die Ionisationsraten gilt: ZSi = 8.6 · · · 0.01 und ZO = 6.0 · · ·<0.01. Für z ≥ 5µm liegt in

guter Näherung nichtionisiertes Quarz vor.

Die Begrenzung des Plasmas auf eine dünne oberflächennahe Schicht während der Wech-

selwirkung mit dem fs Laserpuls hat zwei Ursachen:

1. Die Ionisation und Aufheizung durch fs Laserpulse läuft sehr viel schneller ab als

die thermodynamischen Ausdehnung und die Wärmeleitung. Die thermodynami-

sche Ausdehnung wird zusätzlich dadurch verzögert, dass die Ionen erst durch die

Elektronen aufgeheizt werden müssen.

2. Die dünne Plasmaschicht absorbiert den fs Laserpuls vollständig, d.h., die Energie

des fs Laserpulses ionisiert und heizt nur diese Schicht. Eine Ausdehnung des Plas-

mas in das Material kann somit nicht durch den fs Laserpuls erfolgen, sondern nur

durch die ’langsamere’ Wärmeleitung. Die Abbildung 5.6 zeigt, dass die Transmis-

sion schon bei einer Weglänge von d = 35nm auf 0.1% abfällt. Das entspricht einem

Absorptionskoeffizienten α = 2 · 106cm−1.

Der Einfluss der Elektronenstoßionisation auf den Plasmaschalter wird in der Abbil-

dung 5.7 dargestellt. Die Abbildung zeigt den zeitlichen Verlauf der Transmission T (t),

der Elektronendichte Ne(t) und der Elektronenenergie We(t) mit und ohne Elektronen-

stoßionisation. Die Elektronendichte und -energie sind hier im Bereich z =0 − 50nm ge-

mittelt, die maximale Intensität beträgt in der Simulation Imax =1014W/cm2 (τp =500fs,

λ = 248.5nm, Quarzsubstrat). Aufgrund der geringeren Intensität Imax liegt der Schalt-

zeitpunkt hier bei t = −300fs, also näher am Ursprung t = 0fs. Ab diesem Zeitpunkt

werden die Transmission, die Elektronendichte und die Elektronenenergie stark durch die

Elektronenstoßionisation beeinflusst. Ohne diesen Ionisationsprozess verbleibt die Trans-

mission bei etwa 10%. Bei Experimenten von von der Linde et al. sind für verschiedene
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Abbildung 5.7: Einfluss der Elektronenstoßionisation auf die zeitliche Transmission T (t),

die Elektronendichte Ne(t) (links) und die Elektronenenergie We(t) (rechts) (maximale

Intensität Imax =1014W/cm2, τp =500fs, λ=248.5nm, Quarzsubstrat)

transparente Materialien Reflektivitäten von 60−70% gemessen worden [12], und zwar bei

folgenden experimentellen Bedingungen: Imax = 1014W/cm2, τp =120fs, λ = 620nm, Ein-

fallswinkel 45◦. Zum Zeitpunkt t=250fs beträgt die berechnete Rekflektivität mit bzw.

ohne Elektronenstoßionisation Rmit = 70% und Rohne = 27%, d.h., dass das vollständige

Modell in guter Übereinstimmung mit dem zitierten Experiment steht.

Die gemittelte Elektronendichte bleibt unter der kritischen Dichte Nc, da die optische

Feldionisation bei der maximalen Intensität keine hohen Ionisationsstufen erreicht. Die

Ionisationsgrade an der Grenzfläche betragen: ZSi = 3 und ZO = 1. Sind durch OFI Elek-

tronen erzeugt worden, kann die Ionisation durch Elektronenstöße zu einem Lawineneffekt

führen, da dadurch mehr Elektronen erzeugt werden und diese durch Stoßabsorption zu

einer Aufheizung führen. Diese positive Rückkopplung bewirkt, dass die Transmission

ab dem Zeitpunkt t = −300fs stark abfällt und sich auch die minimale Transmission

Tmin verringert. Die Ionisationsgrade steigen an auf: ZSi = 4 und ZO = 5. In der Ab-

bildung 5.7 rechts ist der zeitliche Verlauf der gemittelten Elektronenenergie dargestellt.

Durch die Elektronenstoßionisation wird die Elektronenenergie verringert, da hier die Io-

nisation eine Senke der Elektronenenergie ist und der Aufheizung durch Stoßionisation

entgegenwirkt. Es zeigt sich in den Simulationen, dass die Elektonenenergie ohne diesen

Prozess zu hohe Werte annimmt. Die Aufheizung der Ionen durch die Elektronen und die

Strahlungsdämpfung sind im Vergleich zur Elektronenstoßionisation weit weniger effektive

Senken und haben während der Schaltzeit des Plasmaschalters keinen großen Einfluss.

In den Abbildungen 5.8 ist das Ergebnis einer Simulation mit Polyimidsubstrat dar-
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Abbildung 5.8: links: räumlicher Verlauf der Elektronendichte Ne(z) und der Elektro-

nenenergie We(z) zum Zeitpunkt t = 0fs, rechts: zeitliche Entwicklung der mittleren

Elektronendichte Ne(t) und der Elektronenenergie We(t) im Bereich z = (0 · · · 100)nm

(Imax =2 · 1014W/cm2, τp =700fs, λ=248.5nm, Polyimidsubstrat, Einfallswinkel 0◦)

gestellt: Imax = 2 · 1014W/cm2, τp = 700fs, λ = 248.5nm, Einfallswinkel 0◦. Die Ab-

bildung zeigt den räumlichen Verlauf der Elektronendichte Ne(z) und der Elektronen-

energie We(z) zum Zeitpunkt t = 0fs (links) sowie die zeitliche Entwicklung der mittle-

ren Elektronendichte Ne(t) und der Elektronenenergie We(t) (rechts). Die Simulations-

parameter sind vergleichbar mit den Bedingungen im Experiment von Theobald et al.

[11]: Imax = 2 · 1014W/cm2, τp = 700fs, λ = 248.5nm, 100nm Lexanfolie (Polykarbonat,

C16H14O3), Einfallswinkel 45◦. Die Lexanfolie absorbiert wie Polyimid im UV. In diesem

Experiment sind die mittlere Elektronendichte Ne(t) und die Elektronenenergie We(t) di-

rekt gemessen worden. In der Tabelle 5.1 sind die Ergebnisse aus diesem Experiment für

den Zeitpunkt t=0fs und aus der Simulation in dieser Arbeit zusammengefasst. Die Elek-

tronendichte und -energie sind in der Simulation im Bereich z =(0 · · · 100)nm gemittelt,

um einen Vergleich mit den Folientargets im Experiment zu ermöglichen:

Elektronendichte [cm−3] Elektronenenergie [eV]

Experiment
(
3.2+0.2

−0.3 − 3.7+0.1
−0.2

) · 1023 50

Simulation: Mittelwerte 0.9 · 1023 87

Simulation: Maximalwerte 3.1 · 1023 133

Tabelle 5.1: Vergleich zwischen den experimentellen Ergebnisse (Lexanfolie) aus [11] und

der Simulation mit dem numerischen Modell (Polyimidsubstrat)

Im Vergleich zwischen den experimentellen Ergebnissen und dem Modell zeigt sich, dass

die gemittelte Elektronendichte aus der Simulation um einen Faktor 3.5 kleiner ist als



KAPITEL 5. DER OPTISCH INDUZIERTE PLASMASCHALTER 68

der experimentelle Wert, aber der Maximalwert in guter Übereinstimmung steht. Die

berechneten Elektronenenergien sind dagegen um einen Faktor 1.7 · · · 2.7 größer als die

gemessene Elektronenenergie. Die Abbildung 5.8 links zeigt, dass das Target nur bis in eine

Tiefe von 30nm homogen ionisiert ist, während in [11] von einer homogen ionisierten Folie

ausgegangen wird. Die Abweichung kann durch eine zu geringe Wärmeleitung im Modell

erklärt werden, welche die im Bereich z = (0 · · · 30)nm vorhandene Energie zu langsam

in Richtung Substrat transportiert. Durch eine weitere Ionisation durch Elektronenstöße

kann die Elektronendichte im Bereich z = (30 · · · 100)nm erhöht und die Elektronen-

energie abgesenkt werden. Zusätzlich kann der Einfallswinkel von 45◦ im Experiment zur

Resonanzabsorption führen, was im Modell nicht berücksichtigt ist.

Abbildung 5.9: Einfluss der elektronischen Anregung des Polyimidsubstrates auf die Trans-

mission T (t) und die Elektronendichte Ne(t) (maximale Intensität Imax =3.0 ·1013W/cm2,

τp =250fs, λPumpe =248.5nm, λProbe =497nm)

Die Abbildung 5.9 zeigt den Einfluss der im Modell berücksichtigten elektronischen

Anregung des Polyimidsubstrates durch den UV Pumppuls (Imax = 3.0 · 1013W/cm2,

τp =250fs, λPumpe =248.5nm, λProbe =497nm). Es sind die zeitlichen Verläufe der Trans-

mission T (t) und der im Bereich z = (0 · · · 50)nm gemittelten Elektronendichte Ne(t) mit

(−−) und ohne ( - - -) elektronischer Anregung dargestellt. Die elektronische Anregung

der Moleküle wird durch eine entsprechende Herabsetzung der Ionisierungsenergie berück-

sichtigt (siehe Abschnitt 5.3), was zur Folge hat, dass das Polyimid bei der Intensität

Imax = 3.0 · 1013W/cm2 ohne diese Anregung nicht ionisiert wird. Mit Berücksichtigung

der Anregung schaltet der Plasmaschalter auf eine minimale Transmission Tmin =2%. Die

Experimente im Abschnitt 5.5 werden zeigen, dass sich ein Plasmaschalter bei der In-

tensität Imax ausbildet und die elektronische Anregung im Modell berücksichtigt werden
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muss.

Der Vergleich der Modellergebnisse mit den experimentellen Ergebnissen in der Litera-

tur hat gezeigt, dass diese durch das in der vorliegenden Arbeit entwickelte Modell gut

reproduziert werden können. Mit dem Modell wird das Funktionsprinzip des Plasmaschal-

ters geklärt. Der Transmissionsverlauf T (t) der Plasmaschalter hat in den Simulationen

einen stufenförmigen Verlauf mit großer Dynamik und Schaltzeiten τT , die es erlauben,

die Pagefunktion P (τ, ω) zu messen.

5.5 Plasmaschalter mit Polyimidsubstrat

5.5.1 Experimenteller Aufbau

Der Aufbau des Plasmaschalters mit Polyimidsubstrat ist in der Abbildung 5.10 sche-

matisch dargestellt [57]. Das Lasersystem liefert fs Laserpulse mit den Wellenlängen

λV IS = 497nm und λUV = 248.5nm. Nach der Pulsformung im CaF2 Prismenkompressor

hat der UV fs Pumppuls eine minimale Pulsdauer τUV = (225 ± 7)fs. Durch den Ab-

stand der SF10 Prismen im VIS Prismenkompressor kann die Pulsdauer τV IS der VIS fs

Probepulse zwischen (135± 11 · · · 665± 43)fs eingestellt werden. Die zeitliche Diagnostik

erfolgt mit einem PG FROG und einem SHG Korrelator, die in Kapitel 3 ausführlich

charakterisiert werden.

Mit einem dielektrischen Strahlteiler werden der UV Pumppuls und der VIS Probepuls

räumlich überlagert. Mit einer plankonvexen Quarzlinse werden beide Pulse kollinear auf

einen mit Polyimid beschichteten BK7 Glasträger fokussiert. Das Polyimidsubstrat be-

findet sich in der Brennweite fUV = 50mm des UV Pumppulses. Die Ebene des UV

Fokus wird mit einem 10fach Mikroskopobjektiv in Transmission auf eine CCD Kamera

mit 512x256 Pixeln abgebildet. Während der UV Pumppuls durch das Polyimid und den

BK7 Glasträger vollständig absorbiert wird, erfährt der VIS Probepuls nur eine 4%ige Re-

flexion an jeder Grenzfläche. Der Bandpassfilter hat eine Zentralwellenlänge von 497nm

und unterdrückt das ”weiße” Fluoreszenzleuchten des Plasmas. Durch die Unterschiede

im Brechungsindex der Linse und in der Divergenz der Pulse liegt der Fokus des VIS Pro-

bepulses weiter im Glasträger, so dass der Strahldurchmesser des VIS Probepulses größer

ist als der des UV Pumppulses (siehe Abbildung 5.11). Die Energie des UV Pumppulses

beträgt im Fokus (150±50)µJ bei einem Strahldurchmesser von (50±5)µm. Daraus ergibt

sich eine Intensität von (34±16)TW/cm2, wobei der Fehler vor allem auf die starken Ener-

gieschwankungen des Lasers zurückzuführen ist. Bei dieser Intensität beträgt der Keldysh

Parameter γ ≈ 5, d.h., die Ionisation wird durch die Multiphotonenionisation bestimmt.

Die Intensität des VIS Probepulses ist bei einer Pulsenergie von 1µJ und einem Strahl-

durchmesser von etwa 250µm kleiner als 16GW/cm2. Diese Intensität ist zu gering, um
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Abbildung 5.10: Schematischer Aufbau des Plasmaschalters mit Polyimidsubstrat

auf dem Polyimidsubstrat ein Plasma zu erzeugen. Die zeitliche Verzögerung τ zwischen

den Pulsen wird über einen variablen Laufweg des UV Pumppulses eingestellt. Der BK7

Glasträger wird mit einem xy-Lineartisch nach jedem UV Pumppuls senkrecht zur Aus-

breitungsrichtung bewegt, damit bei jedem Laserschuss eine ”frische” Substratoberfläche

vorliegt. Die Abbildung 5.11 zeigt das Strahlprofil des VIS Probepulses ohne Pumppuls

(links) und mit Pumppuls (rechts) bei minimaler Transmission für den Probepuls. In der

Mitte ist deutlich die geringere Intensität im Bereich des UV Pumppulses (� = 50µm)

zu erkennen.

5.5.2 Dynamik und Schaltzeit des Plasmaschalters

In der Abbildung 5.12 (links) ist ein gemessener Transmissionsverlauf des Plasmaschalters

dargestellt, und zwar für die Pulsdauern τV IS = (135 ± 11)fs und τUV = (225 ± 7)fs.
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Abbildung 5.11: Strahlprofil des Probepulses:

ohne Pumppuls (links) und mit Pumppuls bei minimaler Transmission (rechts)

Der einzelne Messpunkt ergibt sich als Mittelwert aus drei Einzelschussaufnahmen, wobei

das Transmissionssignal jeweils im Bereich des UV Pumppulses integriert wird. Die Fehler

des einzelnen Messpunktes sind vor allem auf die starken Energieschwankungen des Lasers

zurückzuführen.

Abbildung 5.12: Links: Transmission T (t) des Plasmaschalters mit Polyimidsubstrat. Die

Pulsdauern τV IS = (135 ± 11)fs und τUV = (225 ± 7)fs ergeben sich aus den Referenz-

messungen mit dem PG FROG und dem SHG Korrelator. Die gemessene Abfallszeit

τexp =(151± 8fs) ist ein optimierter Parameter der Modellfunktion. Rechts: theoretische

Schaltzeit τT, th(−−) und Dynamik Dth(· · ·) als Funktion der Intensität des Pumppulses

Wird an die Messkurve in der Abbildung 5.12 (links) eine Modellfunktion3 entsprechend

Gleichung 4.11 angepasst, so ergibt sich für den Plasmaschalter eine gemessene Abfalls-

zeit τexp =(151 ± 8)fs. Die Messpunkte werden durch die Modellfunktion gut angepasst

und sind in der Abbildung 5.12 (links) so normiert, dass die Modellfunktion T (t) eine

3Modellfunktion für Transmission T (t): T (t) = Tmin + ∆T/2
(
1 + erf(−√4 log (2)(t − to)/τexp)

)
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maximale Transmission von 1 hat und der Schaltzeitpunkt to in der Auswertung auf to =0

gesetzt ist. Der Probepuls hat nach Referenzmessungen mit dem SHG Korrelator einen

gaußförmigen Intensitätsverlauf. Unter diesen Voraussetzungen gilt für die gemessene Ab-

fallszeit τexp =
√

τ 2
T, exp + τ 2

V IS, wobei τT, exp die Schaltzeit des Plasmaschalters und τV IS

die Pulsdauer des Probepulses sind. Aus diesem Zusammenhang kann die Schaltzeit τT, exp

abgeschätzt werden: τT, exp = (68± 40)fs. Die Dynamik D des Plasmaschalters ist als das

Verhältnis zwischen maximaler und minimaler Transmission definiert. Durch Mittelung

über 14 gemessene Transmissionssignale ergibt sich eine Dynamik Dexp = 7.0 ± 2.0.

In der Abbildung 5.12 (rechts) werden die theoretische Schaltzeit τT, th(−−) und die

Dynamik Dth(−−) in Abhängigkeit von der Intensität dargestellt, und zwar für einen

gaußförmigen Pumppuls mit der Pulsdauer τUV = 225fs. Bei der Schwellintensität Is ≈
15 TW/cm2 hat die Dynamik Dth den minimalen Wert Dth = 1 und die Schaltzeit τT, th

steigt stark an. Bei größeren Intensitäten nimmt die Schaltzeit τT, th einen minimalen

Wert von ≤40fs an, während die Dynamik Dth linear ansteigt. Mit diesem Modell er-

rechnet sich bei einer Intensität von Imax =(34 ± 16)TW/cm2 eine theoretische Dynamik

von Dth = 135 ± 118. Der experimentelle und der theoretische Wert unterscheiden sich

um mehr als eine Größenordnung, allerdings liegt die untere Fehlergrenze von Dth be-

dingt durch die ungenaue Intensität im Bereich des experimentellen Wertes. Dieser wird

durch systematische Fehler von Tmin, wie z.B. die Integration über einen zu großen Be-

reich, die Schwankung der räumlichen Überlappung zwischen den Pulsen und das restliche

Fluoreszenzleuchten, zu kleineren Werten verschoben. Eine quantitative Abschätzung der

systematischen Fehler ist schwierig. Für die theoretische Schaltzeit τT, th wird ein Wert von

(47±30)fs berechnet. Dieser ist im Rahmen der Fehlergrenzen in guter Übereinstimmung

mit der experimentell abgeschätzten Schaltzeit von (68±40)fs. Es zeigt sich im Modell und

im Experiment deutlich, dass die Schaltzeit für den VIS Probepuls wesentlich kürzer ist

als die Pulsdauer des UV Pumppulses. Die relativ großen Fehlergrenzen ergeben sich aus

der Ungenauigkeit der Intensität Imax und dem starken Anstieg der Schaltzeit in diesem

Intensitätsbereich.

Angesichts der Fehlergrenzen und der komplexen Ionisationsprozesse ergibt sich für die

Dynamik eine befriedigende und für die Schaltzeit eine gute Übereinstimmung zwischen

Modell und Experiment. Da die Intensität im Experiment Imax nur wenig größer ist als

die Schwellintensität Is, wird mit dem Modell in einem Grenzbereich gearbeitet, was die

quantitativen Aussagen zusätzlich erschwert. Durch die Berücksichtigung von Festkörper-

effekten auf die Ionisation, kann das Modell gegebenenfalls verbessert werden. Die expe-

rimentellen Fehler lassen sich durch einen stabileren Laser mit höherer Repetitionsrate

erheblich verringern.
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5.6 Plasmaschalter mit Quarzsubstrat

5.6.1 Experimenteller Aufbau

Der experimentelle Aufbau des Plasmaschalters mit Quarz als transparentem Substrat ist

schematisch in der Abbildung 5.13 dargestellt [58]. Bei diesem Plasmaschalter werden fs

Laserpulse der Wellenlänge λ=248.5nm als Pump- und Probepuls verwendet.

Abbildung 5.13: Schematischer Aufbau des Plasmaschalters mit transparentem Quarz

Der ultraviolette fs Laserpuls wird mit einem Spiegel in einen starken Pumppuls und in

einen schwachen Probepuls aufgeteilt. Der Probepuls wird durch einen Graufilter und

eine Blende nochmals abgeschwächt. Beide Pulse werden mit einer achromatischen Linse

(f/4.5) unter senkrechtem Einfall auf das polierte Quarzsubstrat (d = 1mm) fokussiert.

Die zeitliche Verzögerung τ zwischen den Pulsen wird über einen variablen Laufweg des

Pumppulses eingestellt. Die Genauigkeit für die relative Verzögerung beträgt 6.7fs (∆z=
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Abbildung 5.14: Fokus des Probepulses (links) und des Pumppulses (rechts)

2µm). Die absolute Verzögerung τ =0fs wird in diesem Experiment mit einer Genauigkeit

von ∆τ = (100 · · · 200)fs eingestellt, und zwar über die räumliche Interferenz zwischen

dem abgeschwächten Pumppuls und dem Probepuls im Fokus.

Die Abbildung 5.14 zeigt die Strahlprofile von Pump- und Probepuls im Fokus. Mit einem

UV Mikroskopobjektiv werden die abgeschwächten Pulse bei einer 57fachen Vergrößerung

in guter Qualität auf eine CCD Kamera abgebildet [87]. Der Fokus des Probepulses ist

bedingt durch die Blende etwa 10mal größer als der Fokus des Pumppulses und hat ein

gaußförmiges Strahlprofil. Der Pumppuls hat dagegen ein elliptisches Strahlprofil mit ei-

ner räumlichen Ausdehnung von etwa (3.5×6.5) µm2. Wird die Intensiätsverteilung des

Pumppulses ausgewertet, so zeigt sich, dass nur etwa 20% der Pulsenergie im eigentli-

chen Pumpfokus liegen. Die Pulsenergie beträgt in den Experimenten zwischen 1.2mJ

und 6.2mJ bei einer Pulsdauer τp = (435 · · · 715)fs. Einschließlich der Reflexionsverlu-

ste an Oberflächen ergibt sich daraus eine Intensität Imax =(0.7 · · · 4.8)·1015W/cm2. Der

Keldysh Parameter γ ist hier ≥ 0.5 und die Ionisation liegt somit eher im Bereich der

Tunnelionisation. Die Intensität des Probepulses ist 7 Größenordnungen geringer als die

Intensität des Pumppulses. Die ASE des KrF Verstärkers ist nur als Untergrund vorhan-

den.

Das Quarzsubstrat wird nach jedem Pumppuls mit einem xy-Lineartisch senkrecht zur

Ausbreitungsrichtung bewegt, damit bei jedem Laserschuss eine ”frische” Substratober-

fläche vorliegt. Um die Ionisationsprozesse auf das Quarzsubstrat zu beschränken, befin-

den sich das Quarzsubstrat mit dem Lineartisch und der fokussierenden Linse in einer

Vakuumkammer bei einem Druck p ≤ 0.2Pa. Der transmittierte Probepuls wird auf den

Eintrittsspalt eines abbildenden Czerny-Turner Spektrographen (f =0.25mm) abgebildet.

Für die Messung der integralen Pagefunktion P∫ (τ, ω) werden die Spektren für verschiede-
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ne Verzögerungen τ mit einer CCD Kamera aufgezeichnet und in dem Bereich ausgewertet,

in dem sich Pump- und Probepuls räumlich überlagern (Abbildung 5.15).

Abbildung 5.15: Strahlprofil des Probepulses: ohne Pumppuls (links) und mit Pumppuls

bei minimaler Transmission (rechts). Die vertikale Achse entspricht der Raumachse des

Eintittsspaltes und die horizontale Achse ist die Wellenlängenachse des Spektrographen.

Die Abbildung 5.15 zeigt zwei CCD Aufnahmen des Probepulses nach dem Spektrogra-

phen, und zwar ohne Pumppuls (links) und mit Pumppuls bei minimaler Transmission

(rechts). Die vertikale Achse in den Aufnahmen entspricht der Raumachse des Eintritts-

spaltes, d.h., das Bild des Probepulses am Eintrittsspalt ist in der linken Aufnahme etwa

1mm groß. Die horizontale Achse ist die Wellenlängenachse des Spektrographen. Die Aus-

wertung der optischen Schalterparameter erfolgt im Bereich der maximalen Intensität des

Pumppulses, der in der Abbildung 5.15 als Integrationsbereich markiert ist. Die rechte

Aufnahme in Abbildung 5.15 zeigt, dass der Probepuls über den ganzen Strahldurchmes-

ser ”geschaltet” wird , obwohl der Strahldurchmesser des Pumppulses im Fokus sehr viel

kleiner ist. Die Energie außerhalb des eigentlichen Pumpfokus von (3.5×6.5)µm2 beträgt

etwa 80% der gesamten Pulsenergie und verteilt sich auf den Bereich des Probefokus, so

dass auch hier die Intensität groß genug ist, um einen Plasmaschalter zu erzeugen.

5.6.2 Dynamik und Schaltzeit des Plasmaschalters

In der Abbildung 5.16 (links) ist ein gemessener Transmissionsverlauf des Plasmaschalters

mit Quarzsubstrat dargestellt, und zwar für eine Pulsdauer τp =(434±23)fs. Die Schwan-

kungen im Bereich der maximalen Transmission sind vor allem auf die starken Energie-

schwankungen des Lasers zurückzuführen. Für die Auswertung des Transmissionsverlaufes

werden Messpunkte ergänzt: T (t = −2.0ps · · · − 1.6ps) =< T (t = −1.5ps · · · − 1.2ps) >

und T (t = 0.5ps · · · 1.0ps) = 0. Wird die gemessene Transmission wie im Abschnitt 5.5.2
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an die Modellfunktion angepasst, so ergibt sich für den Plasmaschalter eine gemessene

Abfallszeit τexp =(439± 74)fs. Die Messpunkte werden durch die Modellfunktion gut an-

gepasst und sind in der Abbildung 5.16 (links) so normiert, dass die Modellfunktion T (t)

eine maximale Transmission von 1 hat. Der Schaltzeitpunkt to ist hier zu negativen Zei-

ten verschoben, da in diesem Experiment die absolute Verzögerung zwischen Pump- und

Probepuls bekannt ist und die Schwellintensität Is wie in den Simulationen im Abschnitt

5.4 schon zu frühen Zeiten erreicht wird (siehe Abbildung 5.4).

Abbildung 5.16: Links: Transmission T (t) des Plasmaschalters mit Quarzsubstrat. Die

Pulsdauer τp =(434 ± 23)fs ergibt sich aus den Referenzmessungen mit dem PG FROG.

Die gemessene Abfallszeit τexp = (439 ± 74)fs ist ein optimierter Parameter der Modell-

funktion. Rechts: theoretische Schaltzeit τT, th(−−) und Dynamik Dth(· · ·) als Funktion

der Intensität des Pumppulses

Die quantitative Berechnung der Schaltzeit τT, exp wie im Abschnitt 5.5.2 ist schwierig, da

hier die gemessene Abfallszeit τexp und die Pulsdauer τp ungefähr gleich groß sind. Daraus

folgt allerdings, dass die Schaltzeit τT, exp ≤ τp/5 ist (siehe Abschnitt 4.3). Das minima-

le Signal in der rechten Aufnahme von Abbildung 5.15 entspricht nicht der minimalen

Transmission Tmin, da der Dunkelstrom der CCD Kamera, der ASE Anteil im Probe-

puls und das Streulicht ein zusätzliches Untergrundsignal erzeugen. Die Bestimmung der

Schalterdynamik wird begrenzt durch die Dynamik der CCD Kamera (DCCD < 1500).

Aus den Aufnahmen kann eine untere experimentelle Grenze der Schalterdynamik von

Dexp ≥ 200 abgeschätzt werden. Diese ist deutlich größer als bei dem Plasmaschalter mit

Polyimidsubstrat.

In der Abbildung 5.16 (rechts) werden die theoretische Schaltzeit τT, th(−−) und die Dy-

namik Dth(· · ·) in Abhängigkeit von der Intensität dargestellt. Es ergeben sich für das

Quarzsubstrat bei einer Pulsdauer von 500fs ähnliche Kurvenverläufe wie beim Poly-



KAPITEL 5. DER OPTISCH INDUZIERTE PLASMASCHALTER 77

imidsubstrat. Die Schwellintensität Is beträgt für das Quarzsubstrat Is ≈ 20 TW/cm2.

Die theoretische Schwellintensität ist größer als im Plasmaschalter mit Polyimidsubstrat,

obwohl die Ionisierungsenergie des Siliziums im Quarz (Wion,Si = 8.2eV ) kleiner ist als

die des Kohlenstoffs im Polyimid (Wion,C = 11.3eV ) und damit die OFI früher einset-

zen sollte. Durch die im Modell berücksichtigte elektronische Anregung ist allerdings

die Ionisierungsenergie des angeregten Kohlenstoffs um die Photonenenergie erniedrigt

(Wion,C∗ = 6.3eV ) und damit die geringere Schwellintensität erklärbar. Im Bereich der

experimentellen Intensität Imax =(0.7 · · · 4.8)·1015W/cm2 ändert sich die Schaltzeit τT, th

nicht mehr und hat einen Wert von ≈100fs, was mit dem experimententell abgeschätzten

Wert übereinstimmt. Aus der linearen Interpolation berechnet sich eine theoretische Dy-

namik Dth≈(1 · · · 7) · 104, die außerhalb der Detektordynamik DCCD liegt.

Wie in diesem Abschnitt gezeigt, ist der optisch induzierte Plasmaschalter mit Quarz-

substrat bei Intensitäten I ≥ 100TW/cm2 ein optischer Schalter, dessen Schaltzeit τT

erheblich kürzer als die Pulsdauer τp ist und eine hohe Dynamik D aufweist. Mit die-

sen Eigenschaften des optischen Schalters ist es möglich, die Pagefunktion P (τ, ω) von fs

Laserpulsen im UV zu messen.



Kapitel 6

Messung der Pagefunktion von fs

Laserpulsen

6.1 Messergebnisse im ultravioletten Spektralbereich

In diesem Abschnitt werden die gemessenen integralen Pagefunktionen P∫ (τ, ω) und die

abgeleiteten Pagefunktionen P (τ, ω) dargestellt und ausgewertet. Die sich daraus ergeben-

den Parameter der fs Laserpulse werden mit denen der Referenzmessungen verglichen. Für

die Messung der Pagefunktion im ultravioletten Spektralbereich (λ=248.5nm) wird der

Plasmaschalter mit Quarzsubstrat verwendet, dessen Aufbau im Abschnitt 5.6 ausführlich

beschrieben wird.

Die Abbildung 6.1 zeigt eine gemessene integrale Pagefunktion P∫ (τ, ω) (6.1a) und deren

Auswertung (6.1 b-f). Die Wellenlängenachse des Spektrographen ist in der Abbildung 6.1

a) in eine Frequenzachse transformiert und die Intensität wird mit einer linearen Grauska-

la codiert. Bei der gemessenen integralen Pagefunktion verschieben sich die Schwerpunkte

der Spektren mit zunehmender Verzögerung τ von negativen zu positiven Frequenzen. Im

Vergleich zu der numerisch erzeugten integralen Pagefunktion in der Abbildung 4.2 1a)

zeigt sich auch in der Messung eine ”bananenförmige” Struktur, die durch eine lineare Fre-

quenzmodulation mit ansteigender Momentanfrequenz hervorgerufen wird (siehe Abbil-

dung 6.1 d). Die gemessene integrale Pagefunktion ist um to =595fs zu positiven Verzöge-

rungszeiten verschoben. Für den Fall, dass der Probe- und Pumppuls nicht zueinander

verzögert sind (τ =0fs), liegt der Schaltzeitpunkt des Plasmaschalters bei negativen Zei-

ten (t=−to). Wie in Kapitel 5 gezeigt, erfolgt der Übergang vom Dielektrikum bei negati-

ven Zeiten, falls die Schwellintensität Is erheblich kleiner als die maximale Intensität Imax

des Pumppulses ist (siehe Abbildung 5.16 links). Für die Auswertung der integralen Page-

funktion P∫ (τ, ω) werden Spektren ergänzt: P∫ (τ = −1.0ps · · ·−0.5ps, ω) = 0 und P∫ (τ =

1.6ps · · · 2.0ps, ω) =< P∫ (τ = 1.2ps · · · 1.5ps, ω) >τ . Im Bereich τ = −1.0ps · · · − 0.5ps
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Abbildung 6.1: a: gemessene integrale Pagefunktion P∫ (τ, ω) für einen fs Laserpuls

(λ = 248.5nm), b: gemessenes 1. Moment p∫ 1(τ) der integralen Pagefunktion P∫ (τ, ω)

mit angepasster Funktion, c: gemessenes 2. Moment p∫ 2(τ) der integralen Pagefunktion

P∫ (τ, ω) mit angepasster Funktion, d: rekonstruierte Intensität I(t) (τp = 477fs) und Pha-

se Φ(t) (b = 33ps−2), e: rekonstruierte Pagefunktion P (τ, ω), f: rekonstruierte integrale

Pagefunktion P∫ (τ, ω)
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werden Nullen angefügt und im Bereich τ = 1.6ps · · · 2.0ps werden Spektren ergänzt, die

im Bereich τ = 1.2ps · · · 1.5ps aus den gemessenen Spektren gemittelt werden.

In der Abbildung 6.1 b) sind das erste Moment p∫ 1(τ) der gemessenen integralen Page-

funktion P∫ (τ, ω) (•) und eine angepasste Modellfunktion (−−) dargestellt. Die Modell-

funktion setzt sich als Summe aus drei Fehlerfunktionen zusammen:

p∫ 1(τ) =
3∑

k=1

Ak

2

{
1 + erf

(√
4 log (2)

τ − ∆τk

τk

)}
(6.1)

Die freien Parameter der Modellfunktion sind die Amplituden Ak, die Verzögerungen ∆τk

und die Anstiegszeiten τk. Die angepasste Modellfunktion stimmt gut mit den Messpunk-

ten überein und ist in der Abbildung 6.1 b) auf einen maximalen Wert von eins normiert.

Aus der Ableitung der angepassten Modellfunktion nach τ ergibt sich der Intensitätsver-

lauf I(t) (siehe Gleichung 4.9), der in der Abbildung 6.1 d) dargestellt ist (−−) und in

guter Näherung einen gaußförmigen Verlauf hat. Die Pulsdauer beträgt τp = 477fs.

Das zweite Moment p∫ 2(τ) der gemessenen integralen Pagefunktion P∫ (τ, ω) (•) ist in der

Abbildung 6.1 c) dargestellt. Der Gleichung 4.10 entsprechend wird p∫ 2(τ) durch eine

Summe aus folgenden Funktionen angepasst:

p∫ 2(τ) = ωo

+τ∫
−∞

I(t) dt + b

+τ∫
−∞

tI(t) dt +
1

2
c

+τ∫
−∞

t2I(t) dt +
1

6
d

+τ∫
−∞

t3I(t) dt (6.2)

Die freien Paramter ωo, b, c und d entsprechen den Koeffizienten der Taylorentwicklung

der Phase Φ(t) (siehe Gleichung 2.11). Die Funktionen
∫

tkI(t) werden aus der Intensität

I(t) berechnet. Trotz der großen Schwankungen der Messpunkte werden diese durch die

Modellfunktion (−−) gut angepasst. Aus den Taylorkoeffizienten ergibt sich die Phase Φ(t)

des fs Laserpulses, die in der Abbildung 6.1 d) dargestellt ist (−−). Im Bereich der vollen

Halbwertsbreite (−τp/2 ≤ t ≤ τp/2) kann die Phase Φ(t) durch ein Polynom zweiten

Grades genähert werden (•), womit sich hier eine lineare Frequenzmodulation von b =

33ps−2 ergibt. Der große Wert für b folgt daraus, dass bei dieser Messung der Eingangspuls

in den KrF Verstärker nicht abgeschwächt wird und der verstärkte Ausgangspuls eine

starke Selbstphasenmodulation in den Verstärkerfenstern erfährt.

Aus den rekonstruierten Verläufen der Intensität I(t) und der Phase Φ(t) können die

Pagefunktion P (τ, ω) und die integrale Pagefunktionen P∫ (τ, ω) berechnet werden. Diese

sind in den Abbildungen 6.1 e) bzw. f) dargestellt. Wie an der linearen Grauskala zu sehen

ist, nimmt die Pagefunktion P (τ, ω) negative Werte an und weist in diesen Bereichen eine

starke Modulation auf. Desweiteren ist der Anstieg der Momentanfrequenz mit der Zeit

qualitativ in der Neigung der ellipsenförmigen Signalform zur Zeitachse zu erkennen. Die

rekonstruierte integrale Pagefunktion in Abbildung 6.1 f) zeigt im Vergleich zur gemesse-

nen integralen Pagefunktion qualitativ die gleiche ”bananenförmige” Struktur und steht

auch quantitativ in guter Übereinstimmung zu dieser.
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Abbildung 6.2: Messung und Auswertung der integralen Pagefunktion für fs Laserpulse

mit unterschiedlicher Pulsenergie nach dem KrF Verstärker (links: E = 1.2mJ , rechts:

E = 5.2mJ). Neben den gemessenen integralen Pagefunktionen (1a, 2a) sind die rekon-

struierten integralen Pagefunktionen (1b, 2b) und die rekonstruierten Pagefunktionen (1c,

2c) dargestellt.
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In der Abbildung 6.2 sind zwei Messungen für fs Laserpulse mit unterschiedlicher Pul-

senergie nach dem KrF Verstärker dargestellt, und zwar jeweils die gemessene integrale

Pagefunktion, die rekonstruierte integrale Pagefunktion und die Pagefunktion. Die Puls-

energie des fs Laserpulses in den Abbildungen 6.2 1a-c) ist um einen Faktor 4 kleiner als

die des fs Laserpulses in den Abbildungen 6.2 2a-c).

Die rekonstruierten integralen Pagefunktionen in den Abbildungen 6.2 1b) bzw. 2b) stim-

men gut mit den Messungen in den Abbildungen 6.2 1a) und 2a) überein. Dabei ist die

”bananenförmige” Struktur der gemessenen und rekonstruierten integralen Pagefunkti-

on bei dem fs Laserpuls mit der höheren Pulsenergie deutlicher ausgeprägt. Auch die

Modulation und die Neigung der Pagefunktionen in den Abbildungen 6.2 1c) und 2c)

zeigen qualitativ, dass die Frequenzmodulation für den fs Laserpuls mit höherer Puls-

energie größer ist. Die Ausdehnung der beiden Pagefunktionen in den Abbildungen 6.2

1c) und 2c) bezüglich der zeitlichen Verzögerungsachse τ ist vergleichbar, was qualitativ

auf gleiche Pulsdauern hindeutet. Die größere Frequenzmodulation des energiereicheren fs

Laserpulses führt bei vergleichbarer Pulsdauer zu einer größeren spektralen Bandbreite,

was auch in den Spektren der Abbildungen 6.2 1a) bzw. 2a) bei großen Verzögerungen τ

deutlich zu erkennen ist.

Die quantitative Auswertung ergibt eine Pulsdauer von τp = 635fs für den fs Laserpuls

mit geringerer Pulsenergie bzw. τp = 505fs für den energiereicheren fs Laserpuls. Die

unterschiedlichen Pulsdauern sind durch die Justage des Femtosekunden-Farbstofflasers

zum Zeitpunkt der jeweiligen Messung bedingt. Wie in der Abbildung 6.1 d) explizit dar-

gestellt ist, kann auch hier die Frequenzmodulation im Bereich der Halbwertsbreite durch

eine lineare Frequenzmodulation genähert werden: b = 15ps−2 bzw. b = 32ps−2. Der Un-

terschied in der Frequenzmodulation ergibt sich aus der unterschiedlichen Intensität der

fs Laserpulse bei der Propagation durch die Verstärkerfenster, da diese die Selbstphasen-

modulation bestimmt. Dabei ist zu beachten, dass sich die lineare Frequenzmodulation b

aus einem linearen Anteil bGV D aufgrund der GVD in den Verstärkerfenstern und einem

nichtlinearen Anteil bSPM aufgrund der Selbstphasenmodulation zusammensetzt. Da der

lineare Anteil für beide Pulse in guter Näherung gleich ist, kann dieser aus dem Intensitäts-

verhältnis der beiden fs Laserpulse abgeschätzt werden: bGV D ≈9ps−2. Der Wert steht in

guter Übereinstimmung mit der berechneten GVD der fs Laserpulse bei der Wellenlänge

λ=248.5nm.

Werden die gemessenen integralen Pagefunktionen in den Abbildungen 6.2 1a) und 2a)

bezüglich ihrer Lage zur Verzögerungsachse verglichen, zeigt sich, dass die gemessenen

und rekonstruierten Zeit-Frequenzverteilungen bei geringerer Pulsenergie zum Nullpunkt

der Verzögerungsachse hin verschoben sind. Die zeitlichen Verschiebungen sind in den

Abbildungen 6.2 1b) und 2b) durch senkrechte Linien gekennzeichnet und es ergeben sich

folgende Werte: to =195fs (1b) und to =630fs (2b). Die Unterschiede lassen sich damit er-
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klären, dass die Schwellintensität bei fs Laserpulsen mit größerer Intensität früher erreicht

wird und sich damit der Schaltzeitpunkt der Transmissionsfunktion T (t) verändert.

Abbildung 6.3: Die beiden Messmethoden (Pagefunktion und PG FROG) werden

bezüglich der Pulsdauer τp und der linearen Frequenzmodulation b miteinander vergli-

chen. Der Messwert wird in der Abszisse durch die Referenz (PG FROG) und in der

Ordinate durch die Messung der Pagefunktion bestimmt.

In der Abbildung 6.3 werden die Messergebnisse der Pagefunktion mit denen der Refe-

renz (PG FROG) verglichen, und zwar bezüglich der Pulsdauer τp (links) und bezüglich

der linearen Frequenzmodulation b (rechts) im Bereich der Halbwertsbreite. In beiden

Abbildungen wird für den einzelnen Messwert die Abszisse durch die Referenz und die

Ordinate durch die Messung der Pagefunktion bestimmt. Falls die beiden Messmethoden

übereinstimmen, müssen die eingetragenen Messpunkte (•, �) auf der eingezeichneten

Winkelhalbierenden (−−) liegen. Die Messpunkte ergeben sich daraus, dass die Eingangs-

energie der fs Laserpulse vor dem KrF Verstärker variiert wird. Für die Pulsdauer τp

stimmen die Messmethoden im Rahmen der Messgenauigkeit überein. Die unterschied-

lichen Pulsdauern sind wie in den Beispielen der Abbildung 6.2 durch die Justage des

Femtosekunden-Lasersystems bedingt und variieren zwischen 434fs und 715fs. In der Ab-

bildung 6.3 (rechts) sind die gemessenen Werte für die lineare Frequenzmodulation b

dargestellt, die durch die Variation der Eingangsenergie beeinflusst wird. Die Messpunkte

liegen im Rahmen der Messfehler auf der Winkelhalbierenden. Eine lineare Regression

ergibt: bPage = (0 ± 5)ps−2 + (1.0 ± 0.2)bFROG.

In diesem Abschnitt wurde gezeigt, dass die integrale Pagefunktion P∫ (τ, ω) von fs La-

serpulsen im ultravioletten Spektralbereich mit einem optisch induzierten Plasmaschalter

gemessen werden kann und die Intensität I(t) und die Phase Φ(t) ohne einen komplexen
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numerischen Algorithmus rekonstruiert werden können. Die hier untersuchten fs Laserpul-

se sind durch die Pulsdauer τp und eine lineare Frequenzmodulation b gut charakterisiert.

Beide Messmethoden stimmen bezüglich dieser Pulsparameter im Rahmen der Messge-

nauigkeit gut überein.

6.2 Einfluss der zeitlichen Phasenmodulation des Plas-

maschalters auf die Messung der Pagefunktion

Der optisch induzierte Plasmaschalter wird bisher nur durch die Transmission T (t) bezüg-

lich der Intensität I(t) beschrieben. Allerdings beeinflusst der Plasmaschalter neben der

Amplitude
√

I(t) auch die Phase Φ(t) des Probepulses. Mit dem Modell kann die Pha-

senmodulation des Probepulses durch den Plasmaschalter berechnet werden. Die Ab-

bildung 6.4 zeigt die Phasenfunktion ΦT (t) und die Transmission bei einem Pumppuls

mit gaußförmigem Intensitätsverlauf und den folgenden Parametern: Wellenlänge λ =

248.5nm, Pulsdauer τp =500fs und maximale Intensität Imax =1016W/cm2. Die Simula-

tion zeigt, dass die Phasenfunktion ΦT (t) durch die Fehlerfunktion erf genähert werden

kann und dass es zwischen der Transmission T (t) und der Phasenfunktion ΦT (t) eine

Verzögerung von etwa 50fs gibt:

ΦT (t) =
∆Φ

2
·
(
1 + erf(−

√
4 log (2) · t/τΦ)

)
(6.3)

Der Phasenhub ∆Φ ≈ −3.6 ergibt sich aus dem Brechungsindex n(z, t), der durch die

Elektronendichte Ne(z, t) und die Elektronenenergie We(z, t) bestimmt wird. Die charak-

teristische Abfallszeit τΦ der Phasenfunktion ΦT (t) liegt im Bereich der Schaltzeit τT . Wie

im Abschnitt 5.4 gezeigt, beschreibt das Modell die Plasmaparameter nach dem Schalt-

vorgang quantitativ hinreichend genau. Es kann also davon ausgegangen werden, dass der

Phasenhub ∆Φ mit dem Modell korrekt berechnet wird.

Die Phasenfunktion ΦT (t) modifiziert die Torfunktion gP (t) der Pagefunktion P (τ, ω) in

der Gleichung 4.4 folgendermaßen:

gP (t) =
√

T (t) · eiΦT (t) (6.4)

Das elektrische Feld des Probepulses wird durch die Torfunktion gP (t) sowohl in der

Amplitude
√

I(t) als auch in der Phase Φ(t) beeinflusst. Da das elektrische Feld E(t) aus

den Momenten der integralen Pagefunktion P∫ (τ, ω) rekonstruiert wird, ist es notwendig,

den Einfluss der Phasenfunktion ΦT (t) auf diese Momente zu berücksichtigen:

p1,Φ(τ) =

+∞∫
−∞

dt I(t) · T (t − τ) =

+τ∫
−∞

dt I(t) (6.5)
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Abbildung 6.4: Phasenfunktion ΦT (t) und Transmission T (t) des optisch induzierten Plas-

maschalters (Modellparameter: λ=248.5nm, τp = 500fs, Imax = 1016W/cm2)

p2,Φ(τ) =

+∞∫
−∞

dt I(t) · T (t − τ) · (Φ′(t) + Φ′
T (t − τ)) (6.6)

=

+τ∫
−∞

dt I(t) · Φ′(t) + k · I(−τ) (6.7)

Die Gleichung 6.5 zeigt im Vergleich zur Gleichung 4.7, dass die Phasenfunktion ΦT (t)

keinen Einfluss auf das erste Moment p1,Φ(τ) hat und p1(τ) = p1,Φ(τ) gilt. Das zweite

Moment p2,Φ(τ) wird durch einen additiven Term kI(−τ) modifiziert, der einer zusätz-

lichen linearen Frequenzmodulation bΦ entspricht. Der Übergang von Gleichung 6.6 zur

Gleichung 6.7 erfolgt unter der Voraussetzung, dass sich in der Zeit τΦ die Amplitude und

die Phase des Probepulses nicht ändern1, was für den Plasmaschalter in guter Näherung

erfüllt wird. Aus der Gleichung 6.6 folgt, dass der Parameter k maßgeblich durch den

maximalen Phasenhub ∆Φ und die Verzögerung zwischen der Phasenfunktion ΦT (t) und

der Transmission T (t) bestimmt wird.

In der Abbildung 6.5 ist der Parameter k in Abhängigkeit von der Verzögerung zwischen

diesen beiden Funktionen dargestellt. Die Abbildung zeigt, dass der Parameter k zu größe-

ren Verzögerungen hin stark abnimmt. Dieser Verlauf ergibt sich aus dem schnellen Abfall

der Transmission T(t). Für eine Verzögerung ∆t=50fs hat der Parameter k einen Wert

von ≈0.4, was bei einer Pulsdauer von 500fs zu einer zusätzlichen linearen Frequenzmodu-

lation von bΦ≈10ps−2 führt. Das steht allerdings im Widerspruch zu den experimentellen

Ergebnissen in der Abbildung 6.3, denn diese zeigen, dass im Rahmen der Messgenauigkeit

1limτT ,τΦ→0 T (t) · Φ′
T (t) ∼ δ(t)
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Abbildung 6.5: Abhängigkeit des Parameters k von der Verzögerung zwischen der Trans-

mission T (t) und der Phasenfunktion ΦT (t) (Modellparameter: λ=248.5nm, τp =500fs,

Imax =1016W/cm2)

bPage ≈ bFROG gilt, falls der Parameter k bei der Auswertung vernachlässigt wird. Eine

mögliche Erklärung dafür ist, dass die Verzögerung zwischen der Phasenfunktion ΦT (t)

und der Transmission T(t) größer ist als die berechneten 50fs und damit der Wert von

k kleiner als 0.4 ist. Im Modell wird bei der Ionisation von einzelnen isolierten Atomen

ausgegangen. Außerdem werden die optischen Eigenschaften beim Schaltvorgang durch

freie Elektronen und die ”nichtionisierten” Neutralmoleküle beschrieben. Möglicherwei-

se sind diese Modellannahmen für die Ionisationsprozesse in Festkörpern zu vereinfacht,

um während des ultraschnellen Schaltvorganges die optischen Eigenschaften bezüglich

der Phase korrekt zu beschreiben. Hier bietet sich in Umkehrung zur Diagnostik der fs

Laserpulse die Möglichkeit an, den Übergang vom Festkörper zum Plasma zu diagnostizie-

ren, indem die Momente der integralen Pagefunktion P∫ (τ, ω) gemessen und ausgewertet

werden.

6.3 Messung der Pagefunktion von fs Laserpulsen im

XUV Spektralbereich

In diesem Abschnitt werden die bestehenden Möglichkeiten zur zeitlichen Diagnostik von

fs Laserpulsen im XUV Spektralbereich dargestellt und als Ausblick wird eine neue auf

einem Plasmaschalter in Gasen beruhende Methode vorgestellt. Unter XUV (EXtreme

UltraViolett) wird in dieser Arbeit der Spektralbereich von λ=5nm · · · 180nm verstan-

den. Der Spektralbereich des VUV (Vakuum UltraViolett) ist durch die getroffene Fest-
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legung im XUV mit eingeschlossen. Unterhalb von 5nm beginnt der Bereich der Röntgen-

strahlung, für dessen zeitliche Charakterisierung hier nur auf die Literatur verwiesen wird

[62, 88, 89, 90].

Mit dem im Abschnitt 5.6 dieser Arbeit vorgestellten Plasmaschalter an Festkörperober-

flächen kann sowohl die Intensität als auch die Phase Φ(t) von fs Laserpulsen gemessen

werden. Allerdings ist dieser Plasmaschalter nur bis zu einer Wellenlänge λ≈108nm ein-

setzbar, da es unterhalb dieser Absorptionskante von LiF keine im VUV/XUV transparen-

ten Festkörper gibt. In der folgenden Aufzählung werden die bestehenden XUV-Methoden

dargestellt:

1. Mit den im Abschnitt 3.1 erwähnten Schmierbildkameras kann im XUV der Inten-

sitätsverlauf bis zu einer zeitlichen Auflösung von 500fs gemessen werden.

2. Bouhal et al. [91] haben eine Kreuzkorrelation zwischen einem XUV fs Laserpuls

(λ=38.1nm und 29.6nm) und einem fs Laserpuls im NIR (λ=800nm) durchgeführt.

Werden neutrale Heliumatome durch den XUV und NIR fs Laserpuls gemeinsam io-

nisiert, so enstehen Seitenbänder in den Photoelektronenspektren, aus denen auf die

zeitliche Dauer des XUV Pulses geschlossen werden kann. In [92] wird die Autokor-

relation von XUV Pulsen vorgeschlagen, die auf der Photoionisation von neutralen

Edelgasatomen durch zwei XUV Photonen beruht. Durch die Ionisierungsenergie

von Helium ist der Wellenlängenbereich auf λXUV ≥100nm eingeschränkt.

3. In dem Experiment von Le Blanc et al. [93] wird ein Plasmaschalter in Gas zur zeit-

lichen Charakterisierung eingesetzt. Ein intensiver UV fs Pumppuls (λ= 248.5nm,

I ≈ 1014W/cm2) wird in eine gasgefüllte Vakuumkammer fokussiert und ionisiert

dort das Gas. Die Ionisation verändert den Brechungsindex n(x, y, t) im Fokus. Ein

XUV Probepulses (λ=147nm) wird durch einen zweiten UV Laserpuls durch Vier-

wellenmischung im Gas erzeugt, breitet sich kollinear zum UV Pumppuls aus und

wird durch den Brechungsindex n(x, y, z, t) zeitlich und räumlich phasenmoduliert.

Dieses führt zu einer induzierten Defokussierung des XUV Probepulses und im Fern-

feld wird auf der Ausbreitungsachse ein XUV Signal gemessen, das abhängig von

der Verzögerung τ zwischen UV Pump- und XUV Probepuls ist. Aus der Ableitung

des gemessenen Signals ergibt sich der Intensitätsverlauf I(t).

4. Durch Le Blanc et al. wird in [94] eine Methode für die Diagnostik von XUV Pulsen

vorgeschlagen und es werden Experimente im VIS gezeigt. Der experimentelle Auf-

bau ist fast mit dem zuvor beschriebenen identisch. Allerdings wird im Fernfeld das

Spektrum des Probepulses in Abhängigkeit von der Verzögerung gemessen. Durch

die Phasenmodulation im Zeitbereich wird das Spektrum des XUV Probepulses mo-

duliert und es treten charakteristische Minima und Maxima auf. Bei einer linearen
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Frequenzmodulation und einem gaußförmigen Intensitätsverlauf gibt es nur ein Mi-

nimum, aus dessen verzögerungsabhängiger Position λ(τ) die Frequenzmodulation

quantitativ bestimmt werden kann.

Die Methoden 1-3 bleiben auf die Messung der Intensität I(t) beschränkt. Mit der Metho-

de 4 können einfache Verläufe der Phase Φ(t) bestimmt werden [94]. In Verbindung mit

der Auswertung aus [56] kann aus dem Messsignal auch der Intensitätsverlauf I(t) rekon-

struiert werden. Die Methoden 2-4 erreichen eine bessere Zeitauflösung als eine Schmier-

bildkamera, sind aber Kreuzkorrelationen oder auf einen kleinen Wellenlängenbereich be-

schränkt. Bei einer Kreuzkorrelation wechselwirkt ein bekannter fs Laserpuls mit dem zu

charakterisierenden fs Laserpuls. Für eine ausreichende Zeitauflösung muss die Pulsdauer

τUV −NIR ≤ τXUV sein. Allerdings sind aufgrund des Pulsdauer-Bandbreite Produktes im

XUV prinzipiell kürzere Pulse möglich als im UV-NIR und die Zeitauflösung im XUV

wird hier durch die Pulsdauer im UV-NIR begrenzt.

Abbildung 6.6: Schematischer Aufbau eines XUV Autokorrelators

Die neue Methode ist in der Abbildung 6.6 schematisch dargestellt und basiert auf den

Experimenten von Le Blanc et al. [93, 94]. Der Aufbau besteht aus den drei folgenden

Komponenten, die sich in einer in der schematischen Zeichnung nicht dargestellten Vaku-

umkammer befinden:
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1. Erzeugung und Fokussierung von XUV Laserpulsen

2. Plasmaschalter

3. Abbildung mit Dunkelfeldverfahren [14] und VUV Spektrograph

Aufgrund der starken Absorption im XUV ist es schwierig, für diesen Bereich optische

Komponenten wie Strahlteiler, Spiegel und Fokussierungsoptiken zu realisieren. Im XUV

Autokorrelator wird die Erzeugung von zwei gegeneinander verzögerten XUV Pulsen

dadurch gelöst, dass der XUV Probe- und der Pumppuls in zwei räumlich getrennten

gepulsten Gasdüsen(1,2) durch zwei identische fundamentale Pumppulse erzeugt werden.

Die Verzögerung τ zwischen den XUV Pulsen wird durch die Verzögerung zwischen den

fundamentalen Pumppulsen realisiert. Auf die verschiedenen Möglichkeiten zur Erzeu-

gung von kohärenten XUV Pulsen (hohe Harmonische, Vierwellenmischung, XUV Laser)

wird hier im Einzelnen nicht eingegangen, sondern auf die Literatur verwiesen [6]. Die Fo-

kussierung des XUV Pumppulses im Bereich der Gasdüse(3) wird durch einen geringen

Abstand zwischen Gasdüse(2) und Gasdüse(3) erreicht.

Die Wechselwirkung zwischen dem XUV Pump- und Probepuls findet in der dritten ge-

pulsten Gasdüse(3) statt. Der XUV Pumppuls ionisiert das Gas und erzeugt einen Plas-

maschalter. Das Gas ist hier so gewählt, dass die XUV Pulse durch einen Einphotonen-

prozess absorbiert werden und somit für den XUV Pumppuls keine hohen Intensitäten

notwendig sind. Durch die Ionisation ändern sich die Dichten der neutralen Gasteilchen

No(x, y, z, t) und der freien Elektronen Ne(x, y, z, t) im Bereich der Gasdüse(3). Die Fun-

damentalen des Pump- und Probepulses werden nicht durch einen Einphotonenprozess

absorbiert und ihre Intensität ist zu gering für eine nichtlineare optische Feldionisation.

In diesem Plasmaschalter ist die kritische Dichte Nc für den XUV Probepuls sehr viel

größer als die Elektronendichte Ne(x, y, z, t) und die Gasdichte sehr viel kleiner als die

Festkörperdichte. Mit diesen Annahmen kann die Stoßabsorption der freien Elektronen in

der Gleichung 2.33 vernachlässigt werden und der Nenner der Suszeptibilität der neutra-

len Gasatome kann gleich 1 gesetzt werden. Für den Brechungsindex des Plasmaschalters

gilt:

n(x, y, z, t) =
√

1 + No(x, y, z, t)α − Ne(x, y, z, t)/Nc (6.8)

≈ 1 +
1

2
No(x, y, z, t)α − 1

2
Ne(x, y, z, t)/Nc

= 1 +
1

2
Noα − Ncα + 1

2Nc

Ne(x, y, z, t)

Dabei sind α die atomare Polarisierbarkeit, No die Gasdichte ohne Ionisation und Nc die

kritische Dichte für die XUV Wellenlänge. Bei der Ionisation durch einen Einphotonen-
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prozess gilt für die Elektronendichte:

Ne(x, y, z, t)∼
t∫

−∞

IPumpe(x, y, z, t′) dt′ (6.9)

Breitet sich der XUV Probepuls im Bereich des Plasmaschalters entlang der z-Achse aus,

so wird er durch den Brechungsindex n(x, y, z, t) zeitlich und räumlich phasenmoduliert:

Φ(x, y, t) =
2π

λXUV

zmax∫
0

n(x, y, z, t)dz = Φ(x, y)Φ(t) (6.10)

Φ(t) ∼
t∫

−∞

IPumpe(x, y, z, t′) dt′ (6.11)

Die räumliche Phasenmodulation Φ(x, y) wird durch das räumliche Profil des XUV Pump-

pulses bestimmt. Aufgrund der Abstände der Gasdüsen zueinander ist der Strahldurch-

messer des XUV Pumppulses kleiner als der des XUV Probepulses. Im Bereich des Plas-

maschalters wird der XUV Probepuls als ebene Welle genähert, d.h., dass die Ionisation

und die damit verbundene plasmainduzierte Selbstphasenmodulation räumlich konstant

sind.

Ein Paraboloidspiegel bildet die Ebene des Plasmaschalters auf den Eintrittsspalt eines

VUV Spektrographen ab. Da der XUV Pump- und der Probepuls unter einem kleinen

Winkel wechselwirken, fällt der XUV Pumppuls nicht auf die abbildende Optik. Die Fun-

damentalen werden durch Metallfolien abgeblockt. Durch die Dunkelfeldblende in der

hinteren Brennebene des Paraboloidspiegels wird die nullte Beugungsordnung ausgeblen-

det. Für die mathematische Herleitung des Dunkelfeldverfahrens wird auf [14] verwiesen.

Unter der Voraussetzung, dass die Transmission näherungsweise räumlich homogen ist und

für die Phasenmodulation Φ(x, y, t)	1 gilt, ergibt sich in der Ebene des Eintrittsspaltes

das untergrundfreie Signal Esig(x, y, t): Esig(x, y, t) = EProbe(x, y, t) · Φ(x, y) · Φ(t). Nur

der räumlich und zeitlich phasenmodulierte Anteil des XUV Probepulses trägt zum Signal

Esig(x, y, t) bei, da der räumlich konstante Anteil des XUV Probepulses durch die Dun-

kelfeldblende herausgefiltert wird. Wird die übliche kreisförmige Dunkelfeldblende durch

einen dünnen Draht ersetzt, so vereinfacht sich der experimentelle Aufwand erheblich,

ohne dass sich die Abbildungseigenschaften wesentlich verschlechtern.

Mit dem XUV Spektrographen wird eine ”verschmierte” integrale Pagefunktion P∫ (τ, ω)

gemessen, wobei τ die Verzögerung zwischen dem Pump- und Probepuls ist:

P∫ (τ, ω) = |
+∞∫

−∞

dt EXUV (t) · gP (t − τ) · exp(−iωt)|2 (6.12)

gP (t) ∼
t∫

−∞

IPumpe(t
′) ∼

t∫
−∞

IXUV (t′) dt′ (6.13)
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Die Torfunktion gP (t) kann für die Autokorrelation bei linearer Absorption nicht als Stu-

fenfunktion genähert werden (siehe Abbildung 6.7 links). Der zeitliche Intensitäts- und

Phasenverlauf muss hier wie beim FROG Signal mit einem iterativen Algorithmus oder

mit dem Anpassen von Modellparametern bestimmt werden. Falls der XUV Probepuls

mit einem kurzen XUV Pumppuls kreuzkorreliert wird, kann die Torfunktion gP (t) durch

eine Stufenfunktion genähert werden. Das gilt auch für die Kreuzkorrelation mit einem

hinreichend kurzen und intensiven UV-NIR Pumppuls (τ ≈ τXUV ). Da die Ionisation in

diesem Fall ein nichtlinearer Prozess ist, ergibt sich eine Schaltzeit τT des Plasmaschalters,

die kleiner als die Pulsdauer des Pumppulses τ und des XUV Probepulses τXUV ist. Der

Intensitäts- und Phasenverlauf lässt sich in diesen Fällen direkt aus den Momenten von

P∫ (τ, ω) berechnen (siehe Kapitel 4).

Wellenlänge 35.5nm = 248.5/7nm Gasart Neon

Druck 100kPa Weglänge 50µm

Strahlradius des 10µm Absorption des 34.5%

XUV Pumppulses XUV Probepulses

Tabelle 6.1: Modellparameter für einen XUV Autokorrelator

Abbildung 6.7: Links: zeitliche Phasenmodulation Φ(t) für eine gaußförmige Intensität

I(t) und eine Pulsenergie von 100nJ, Rechts: maximale Transmission Tmax des XUV Plas-

maschalters in Abhängigkeit von der Energie des XUV Pumppulses

In der Tabelle 6.1 sind die Parameter für eine Modellsimulation zusammengestellt. Für die

Wellenlänge λ=35.5nm kann ein goldbeschichteter Paraboloidspiegel als abbildende Op-

tik verwendet werden. Mit einem Programm des Center for X-Ray Optics (CXRO) des La-

wrence Berkeley National Laboratory (LBNL) [http://www-cxro.lbl.gov] ergibt sich unter
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45◦ eine Reflektivität von 30% (s-Polarisation, Oberflächenrauheit 2Å). In der Abbildung

6.7 (links) ist die zeitliche Phasenmodulation Φ(t) für einen gaußförmigen Intensitätsver-

lauf I(t) mit einer Pulsenergie von 100nJ dargestellt. Aufgrund des negativen Vorzeichens

in der Gleichung 6.8 nimmt Φ(t) ab. Die rechte Abbildung zeigt das maximale Signal in

Abhängigkeit von der Energie des XUV Pumppulses. Die maximale Transmission ergibt

sich aus dem Phasenhub ∆Φ und der Absorption des XUV Probepulses AProbe im Plas-

maschalter: Tmax = ∆Φ2 · (1 − AProbe). Um ein Signal Tmax ≥ 10−6 zu erhalten, ist eine

Pumpenergie von einigen 10nJ notwendig. Die zur Verfügung stehende Energie des XUV

Pump- und Probepulses begrenzt die Sensitvität im XUV Autokorrelator.

Gegenüber den bisher verwendeten Methoden zeichnet sich die hier vorgeschlagene Me-

thode dadurch aus, dass mit einer Autokorrelation neben der Intensität I(t) auch die

Phase Φ(t) charakterisiert werden kann. Durch die Autokorrelation sind keine weiteren

Referenzpulse aus anderen Spektralbereichen notwendig. Ein weiterer Vorteil ist, dass ein

Einphotonprozess genutzt wird und damit keine hohen Intensitäten für nichtlineare Pro-

zesse notwendig sind. Die zeitliche Auflösung wird prinzipiell nur durch die Zeitdauer ∆t

des Ionisationsvorganges bestimmt, die über die Unschärferelation ∆t · ∆E = h/4π ab-

geschätzt werden kann. Hier sind ∆E die Ionisierungsenergie und h die Planckkonstante.

Für Neon ergibt sich daraus eine Zeitdauer ∆t≈19 · 10−18s. Diese Messmethode sollte im

XUV Spektralbereich auch bei kürzeren Wellenlängen geeignet sein, da der Phasenhub

∆Φ bei gleichen Parametern mit abnehmender Wellenlänge zunimmt.



Kapitel 7

Zusammenfassung

In dieser Arbeit wird erstmalig gezeigt, dass mit einem optisch induzierten Plasmaschalter

und einem Spektrographen die integrale Pagefunktion P∫ (τ, ω) von fs Laserpulsen1 im

ultravioletten Spektralbereich gemessen werden kann:

P∫ (τ, ω) =

∣∣∣∣ 1√
2π

τ∫
−∞

E(t)e−i ω t dt

∣∣∣∣2
Die integrale Pagefunktion P∫ (τ, ω) ist eine von der Zeit τ und der Frequenz ω abhängi-

ge Funktion, aus der sich die Pagefunktion P (τ, ω) durch die Ableitung nach τ ergibt.

Indem die Momente der integralen Pagefunktion mit einem einfachen nichtiterativen Ver-

fahren ausgewertet wurden, ließen sich die Intensität I(t) und die Momentanfrequenz

ω(t) = Φ′(t) rekonstruieren. Die fs Laserpulse wurden als Referenz zusätzlich mit der

bekannten PG FROG2 Methode vermessen. Der Vergleich bezüglich der Pulsdauer τp und

der linearen Frequenzmodulation zeigte eine gute Übereinstimmung zwischen den beiden

Messmethoden. Der Einzelschuss PG FROG wurden im Rahmen dieser Arbeit aufgebaut

und charakterisiert. Die Signalentstehung in einem realen Einzelschuss PG FROG mit

einem räumlich inhomogenen Strahlprofil und mit realen Polarisatoren wurde nach vor-

liegendem Kenntnisstand erstmals quantitativ untersucht. Die Auswertung erfolgte durch

die Anpassung von Modellfunktionen an die Momente des PG FROG Signals. Diese Me-

thode ist sehr robust und berücksichtigt die Signalentstehung im realen PG FROG.

Für die Messung der Pagefunktion ist ein optischer Schalter notwendig, der einen stu-

fenförmigen Transmissionsverlauf T (t) hat. Die Schaltzeit τT muss dabei erheblich kürzer

sein als die Zeit, in der sich die Intensität I(t) und die Phase Φ(t) der fs Laserpul-

se ändern. Als optischer Schalter wurde die ultraschnelle Ionisation von dielektrischen

Festkörperoberflächen verwendet, die durch einen intensiven fs Laserpule induziert wird

und die Transmission für einen zeitlich verzögerten schwachen Probepuls ändert. Derar-

tige optische Plasmaschalter an dielektrischen Festkörperoberflächen wurden bisher nicht

in Transmission untersucht.

1zeitliche Darstellung des elektrischen Feldes E(t): E(t) =
√

I(t) · eiΦ(t)

2Polarization Gate Frequency Resolved Optical Gating
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Neben dem Plasmaschalter im ultravioletten Spektralbereich mit einem Quarzsubstrat

wurde auch ein Plasmaschalter im Sichtbaren untersucht, bei dem ein intensiver ultra-

violetter Pumppuls und ein UV absorbierendes Polyimidsubstrat verwendet wurden. Für

den Plasmaschalters mit Quarzsubstrat ergab sich bei einer Intensität von 5·1015W/cm2

und einer Pulsdauer τp =450fs eine Schaltzeit τT <90fs und eine Dynamik3 D>200. Der

Plasmaschalter mit Polyimidsubstrat hat bei einer Intensität nahe der Schwellintensität

(Is ≈ 1.5 · 1013W/cm2) und einer Pulsdauer τp = 225fs eine Schaltzeit τT = (68 ± 40)fs

und eine Dynamik D=7.0 ± 2.0.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein numerisches Modell des Plasmaschalters entwickelt,

das in guter Übereinstimmung mit den experimentellen Ergebnissen dieser Arbeit (Schalt-

zeit, Dynamik) und der Literatur (Plasmaparameter, Schwellintensitäten) steht. Die Mo-

dellrechnungen zeigen, dass die Ionisation und damit der Schaltvorgang durch die nicht-

lineare optische Feldionisation (OFI) gestartet werden. Die freien Elektronen absorbieren

die Energie des Pumppulses durch Stoßabsorption und werden aufgeheizt. Durch den zeit-

lich nachfolgenden Prozess der Elektronenstoßionisation werden weitere freie Elektronen

erzeugt, was zu einer lawinenartigen Ionisation führen kann. Die Elektronenstoßionisation

ist bei einer Pulsdauer τp ≈ 500fs ein wichtiger Prozess, ohne den die kinetische Ener-

gie der Elektronen unrealistisch große Werte annimmt. Die Schaltzeit τT ist um einen

Faktor 5 kleiner als die Pulsdauer τp, falls die maximale Intensität des Pumppulses eine

Größenordnung größer ist als die Schwellintensität Is. Die Dynamik D ist linear von der

Intensität des Pumppulses abhängig. Die adiabatische Kühlung und die Strahlungsdämp-

fung haben keinen Einfluss auf den optischen Schaltvorgang. In dem numerischen Modell

wird die Phase Φ(t) des fs Laserpulses während des Schaltvorganges stärker beeinflusst,

als es in der Messung und Auswertung der integralen Pagefunktion beobachtet wird.

Wahrscheinlich ist die Modellannahme, dass sich der Festkörper während des ultraschnel-

len Ionisationsprozesses durch isolierte Atomen beschreiben lässt, zu vereinfacht, um die

optischen Eigenschaften bezüglich der Phase korrekt wiederzugeben.

Im Ausblick wird ein Plasmaschalter in Gasen beschrieben, der für die zeitliche Diagnostik

im gesamten XUV Spektralbereich eingesetzt werden kann. Gegenüber den bisher verwen-

deten Methoden ist der hier beschriebene Aufbau ein Autokorrelator, mit dem neben der

Intensität I(t) auch die Phase Φ(t) charakterisiert werden kann. Durch die Autokorre-

lation sind keine weiteren Referenzpulse aus anderen Spektralbereichen notwendig. Ein

weiterer Vorteil ist, dass für den vorgestellten Plasmaschalter die Einphotonen-Absorption

genutzt wird und damit keine hohen Intensitäten für nichtlineare Prozesse notwendig sind.

Die zeitliche Auflösung wird durch die Zeitdauer des Ionisationsvorganges bestimmt und

sollte die zeitliche Diagnostik von Attosekunden-Laserpulsen ermöglichen.

3Die Dynamik D ist das Verhältnis zwischen der maximalen und der minimalen Transmission.



Anhang A

Eigenschaften des Spektrogramms

A.1 Herleitung des Spektrogramms aus den

Zeit-Frequenzverteilungen nach Cohen

Das Spektrogramm S(τ, ω) eines allgemeinen Signales s(t) = A(t) ·exp (iΦ(t)) ist wie folgt

definiert:

S(τ, ω) ≡ 1

2π

∣∣∣∣∣∣
+∞∫

−∞

s(t) g(t − τ)e−i ω t dt

∣∣∣∣∣∣
2

(A.1)

Dabei ist g(t) die Torfunktion des Spektrogramms, die unterschiedliche Verläufe annehmen

kann. Die Zeit-Frequenzverteilungen nach Cohen sind durch die Gleichung A.2 definiert

und werden durch den so genannten Kern ΘC(τ , ω) festgelegt [43]:

C(τ, ω) ≡ 1

4π2

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

e−i τ τ−i ω ω+i τ t ΘC(τ , ω) s∗(t − ω/2) s(t + ω/2) dt dω dτ (A.2)

In diesem Abschnitt wird das Spektrogramm S(τ, ω) aus der allgemeinen Darstellung der

Zeit-Frequenzverteilung hergeleitet. Für den Kern ΘS(τ , ω) des Spektrogramms gilt [43]:

ΘS(τ , ω) ≡
+∞∫

−∞

g∗(t′ − ω/2) g(t′ + ω/2) e−iτt′ dt′ (A.3)

1. Integration nach τ :

CS(τ, ω) =
1

4π2

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

e−i ω ω s∗(t − ω/2) s(t + ω/2) g∗(t′ − ω/2) g(t′ + ω/2) (A.4)

·
 +∞∫
−∞

e−i τ τ+i τ t−i τ t′dτ

 dt dω dt′
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Aus der Definition der inversen Fouriertransformation F−1 folgt mit der Verallgemeine-

rung auf Distributionen [15]:

+∞∫
−∞

e−i τ(τ+t′)ei τ tdτ = 2πF−1
t,τ [e−i τ(τ+t′)] = 2π δ (t − (τ + t′)) (A.5)

In der Gleichung A.5 sind t und τ die konjugierten Variablen der Fouriertransformation

und die Deltafunktion δ(t) ist wie folgt als Distribution1 definiert:

s(0) ≡
+∞∫

−∞

δ(t) s(t) dt

2. Integration nach t :

CS(τ, ω) =
1

2π

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

e−i ω ω g∗(t′ − ω/2) g(t′ + ω/2) (A.6)

·
 +∞∫
−∞

s∗(t − ω/2) s(t + ω/2) δ (t − (τ + t′)) dt

 dω dt′

=
1

2π

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

e−i ω ω g∗(t′ − ω/2) g(t′ + ω/2) (A.7)

· s∗(τ + t′ − ω/2) s(τ + t′ + ω/2) dω dt′

Variablentransformation: t′ − ω/2 = t

=
1

2π

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

e−i ω ω g∗(t) g(t + ω) s∗(t + τ) s(t + τ + ω) dt dω (A.8)

3. Integration nach ω :

CS(τ, ω) =
1

2π

+∞∫
−∞

g∗(t) s∗(t + τ)

 +∞∫
−∞

e−i ω ω g(ω + t) s(ω + t + τ) dω

 dt (A.9)

Variablentransformation: ω + t = t′

=
1

2π

+∞∫
−∞

g∗(t) s∗(t + τ)

 +∞∫
−∞

e−i (t′− t) ω g(t′) s(t′ + τ) dt′

 dt (A.10)

=
1

2π

+∞∫
−∞

ei t ω g∗(t) s∗(t + τ)

 +∞∫
−∞

e−i t′ ω g(t′) s(t′ + τ) dt′

 dt (A.11)

1Eine Distribution ist ein stetiges und lineares Funktional auf dem Funktionenraum S, dessen Funk-
tionen beliebig oft differenzierbar sind und zusammen mit ihren Ableitungen für |t| → ∞ schneller gegen
Null streben als jede Potenz von 1/t [15].
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=
1

2π

 +∞∫
−∞

e−i t′ ω g(t′) s(t′ + τ) dt′

 +∞∫
−∞

e−i t ω g(t) s(t + τ) dt

∗

(A.12)

=
1

2π

∣∣∣∣∣∣
+∞∫

−∞

e−i ω t s(t) g(t − τ) dt

∣∣∣∣∣∣
2

=! S(τ, ω) (A.13)

A.2 Herleitung der Momente des Spektrogramms

Mit der ”Momentenmethode” wird in dem Abschnitt 3.3 aus den Momenten des FROG

Signals F (τ, ω) die Intensität I(t) ∼ |E(t)|2 und die Momentanfrequenz ω(t) = Φ′(t) re-

konstruiert. Da das FROG Signal mathematisch einem Spektrogramm entspricht, werden

im Folgenden die ersten beiden Momente s1(τ) und s2(τ) des Spektrogramms S(τ, ω)

hergeleitet:

s1(τ) ≡
+∞∫

−∞

S(τ, ω) dω (A.14)

s2(τ) ≡ 1

s1(τ)

+∞∫
−∞

ω S(τ, ω) dω (A.15)

Aus der Gleichung A.8 folgt für das erste Moment s1(τ):

s1(τ) =
1

2π

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

e−i ω ω g∗(t) g(t + ω) s∗(t + τ) s(t + τ + ω) dt dω dω (A.16)

1. Integration nach ω :

s1(τ) =
1

2π

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

 +∞∫
−∞

e−i ω ω dω

 g∗(t) g(t + ω) s∗(t + τ) s(t + τ + ω) dt dω (A.17)

Aus der Definition der Fouriertransformation F folgt mit der Verallgemeinerung auf Dis-

tributionen [15]:

+∞∫
−∞

e−i ω ω dω = 2π δ(ω)

2. Integration nach ω :

s1(τ) =

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

δ(ω) g∗(t) g(t + ω) s∗(t + τ) s(t + τ + ω) dt dω (A.18)

=

+∞∫
−∞

s∗(t + τ) g∗(t)

 +∞∫
−∞

δ(ω) g(t + ω) s(t + τ + ω) dω

 dt (A.19)
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=

+∞∫
−∞

s∗(t + τ) g∗(t) g(t) s(t + τ) dt ⇒ (A.20)

s1(τ) =

+∞∫
−∞

|s(t)|2 |g(t − τ)|2 dt (A.21)

Aus der Gleichung A.8 folgt für das erste Moment s2(τ):

s2(τ) =
1

s1(τ)

1

2π

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

ω e−i ω ω g∗(t) g(t + ω) s∗(t + τ) s(t + τ + ω) dt dω dω (A.22)

1. Integration nach ω :

s2(τ) =
1

s1(τ)

1

2π

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

g∗(t) g(t + ω) s∗(t + τ) s(t + τ + ω) (A.23)

·
 +∞∫
−∞

ω e−i ω ω dω

 dt dω

Aus der Definition der Fouriertransformation F folgt mit der Verallgemeinerung auf Dis-

tributionen [15]:

+∞∫
−∞

ω e−i ω ω dω = 2π i δ′(ω)

Die Ableitung der Deltafunktion δ(t) ist ebenfalls als Distribution definiert [15]:

−s′(0) ≡
+∞∫

−∞

δ′(t) s(t) dt

2. Integration nach ω :

s2(τ) =
i

s1(τ)

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

δ′(ω) g∗(t) g(t + ω) s∗(t + τ) s(t + τ + ω) dt dω (A.24)

=
i

s1(τ)

+∞∫
−∞

s∗(t + τ) g∗(t)

 +∞∫
−∞

δ′(ω) g(ω + t) s(ω + t + τ) dω

 dt (A.25)

=
−i

s1(τ)

+∞∫
−∞

s∗(t + τ) g∗(t)
d

dω

(
g(ω + t) s(ω + t + τ)

)∣∣∣∣
ω=0

dt (A.26)

=
−i

s1(τ)

+∞∫
−∞

s∗(t + τ) g∗(t)
((

d

dt
g(t)

)
s(t + τ) + g(t)

(
d

dt
s(t + τ)

))
dt (A.27)
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Mit s(t) = A(t) · exp (iΦ(t)) und g(t) = Ag(t) · exp (iΦg(t)) folgt:

s2(τ) =
−i

s1(τ)

+∞∫
−∞

A2(t + τ) Ag(t) e−iΦg(t)

(
A′

g(t) eiΦg(t) + i Φ′
g(t) eiΦg(t) Ag(t)

)
dt (A.28)

+
−i

s1(τ)

+∞∫
−∞

A(t + τ) e−iΦ(t+τ) A2
g(t)

(
A′(t + τ) eiΦ(t+τ) + i Φ′(t + τ) eiΦ(t+τ) A(t + τ)

)
dt

=
1

s1(τ)

+∞∫
−∞

A2(t + τ) A2
g(t)

(
Φ′

g(t) + Φ′(t + τ)

)
dt (A.29)

+
−i

s1(τ)

+∞∫
−∞

(
A2(t + τ) Ag(t) A′

g(t) + A2
g(t)A(t + τ)A′(t + τ)

)
dt

=
1

s1(τ)

+∞∫
−∞

A2(t) A2
g(t − τ)

(
Φ′(t) + Φ′

g(t − τ)

)
dt (A.30)

+
−i

s1(τ)

+∞∫
−∞

1

2

d

dt

(
A2(t + τ)A2

g(t)

)
dt

Unter der Voraussetzung, dass s(t) ein reales Signal mit endlicher Gesamtenergie2 ist, gilt:

lim
|t|→∞

|s(t)|2 = 0 ⇒
+∞∫

−∞

d

dt

(
A2(t + τ)A2

g(t)

)
dt =

[
A2(t + τ) A2

g(t)

]+∞

−∞
= 0 (A.31)

Aus den Gleichungen A.30 und A.31 folgt:

s2(τ) =
1

s1(τ)

+∞∫
−∞

A2(t) A2
g(t − τ)

(
Φ′(t) + Φ′

g(t − τ)

)
dt (A.32)

2
+∞∫
−∞

|s(t)|2dt < ∞



Anhang B

Eigenschaften der Pagefunktion

B.1 Herleitung der Pagefunktion aus den

Zeit-Frequenzverteilungen nach Cohen

Die Pagefunktion P (τ, ω) eines allgemeinen Signales s(t) = A(t) · exp (iΦ(t)) ist wie folgt

definiert:

P (τ, ω) ≡ 1

2π

∂

∂τ

∣∣∣∣∣∣
τ∫

−∞

s(t)e−i ω t dt

∣∣∣∣∣∣
2

(B.1)

Die Zeit-Frequenzverteilungen nach Cohen sind durch die Gleichung B.2 definiert und

werden durch den so genannten Kern ΘC(τ , ω) festgelegt [43]:

C(τ, ω) ≡ 1

4π2

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

e−i τ τ−i ω ω+i τ t ΘC(τ , ω) s∗(t − ω/2) s(t + ω/2) dt dω dτ (B.2)

In diesem Abschnitt wird die Pagefunktion P (τ, ω) aus der allgemeinen Darstellung der

Zeit-Frequenzverteilung hergeleitet. Für den Kern ΘP (τ , ω) der Pagefunktion gilt [43]:

ΘP (τ , ω) ≡ exp (i τ |ω|/2) (B.3)

1. Integration nach τ :

CP (τ, ω) =
1

4π2

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

e−i ω ωs∗(t − ω/2)s(t + ω/2)

 +∞∫
−∞

e−i τ(τ−|ω|/2)ei τ tdτ

 dt dω (B.4)

Aus der Definition der inversen Fouriertransformation F−1 folgt mit der Verallgemeine-

rung auf Distributionen [15]:

+∞∫
−∞

e−i τ(τ−|ω|/2)ei τ tdτ = 2πF−1
t,τ [e−i τ(τ−|ω|/2)] = 2π δ (t − τ + |ω|/2) (B.5)
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In der Gleichung B.5 sind t und τ die konjugierten Variablen der Fouriertransformation.

2. Integration nach t :

CP (τ, ω) =
1

2π

+∞∫
−∞

+∞∫
−∞

e−i ω ω s∗(t − ω/2) s(t + ω/2) δ (t − τ + |ω|/2) dt dω (B.6)

=
1

2π

+∞∫
−∞

e−i ω ω

 +∞∫
−∞

s∗(t − ω/2) s(t + ω/2) δ (t − τ + |ω|/2) dt

 dω (B.7)

=
1

2π

+∞∫
−∞

e−i ω ω s∗(τ − |ω|/2 − ω/2) s(τ − |ω|/2 + ω/2) dω (B.8)

3. Integration nach ω :

Die Auswertung der Betragsklammern in der Gleichung B.8 ergibt:

s∗(τ − |ω|/2 − ω/2) =

{
s∗(τ) : ω ≤ 0

s∗(τ − ω) : ω ≥ 0
(B.9)

s(τ − |ω|/2 + ω/2) =

{
s(τ + ω) : ω ≤ 0

s(τ) : ω ≥ 0
(B.10)

s∗(τ − |ω|/2 − ω/2) s(τ − |ω|/2 + ω/2) =

{
s∗(τ) s(τ + ω) : ω ≤ 0

s(τ) s∗(τ − ω) : ω ≥ 0
(B.11)

Mit der Gleichung B.11 folgt aus der Gleichung B.8:

CP (τ, ω) =
1

2π

+∞∫
−∞

e−i ω ω s∗(τ − |ω|/2 − ω/2) s(τ − |ω|/2 + ω/2) dω (B.12)

=
1

2π

0∫
−∞

e−i ω ω s∗(τ) s(τ + ω) dω +
1

2π

+∞∫
0

e−i ω ω s(τ) s∗(τ − ω) dω (B.13)

Variablentransformation: t = τ + ω bzw. t = τ − ω

=
1

2π

τ∫
−∞

s∗(τ) s(t) e−i (t−τ) ω dt +
1

2π

τ∫
−∞

s(τ) s∗(t) e−i (τ−t) ω dt (B.14)

=
1

2π
s∗(τ) ei τ ω

τ∫
−∞

s(t) e−i t ω dt +
1

2π
s(τ) e−i τ ω

τ∫
−∞

s∗(t) ei t ω dt (B.15)
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CP (τ, ω) =
1

2π

 ∂

∂τ

τ∫
−∞

s∗(t) ei t ω dt

 τ∫
−∞

s(t) e−i t ω dt

 (B.16)

+
1

2π

 τ∫
−∞

s∗(t) ei t ω dt

 ∂

∂τ

τ∫
−∞

s(t) e−i t ωdt


=

1

2π

∂

∂τ

 τ∫
−∞

s(t) e−i t ωdt

∗ τ∫
−∞

s(t) e−i t ωdt

 (B.17)

=
1

2π

∂

∂τ

∣∣∣∣∣∣
τ∫

−∞

s(t)e−i ω t dt

∣∣∣∣∣∣
2

=! P (τ, ω) (B.18)

Die in dieser Arbeit verwendete integrale Pagefunktion P∫ (τ, ω) ist wie folgt definiert:

P∫ (τ, ω) ≡
τ∫

−∞

P (t, ω)dt (B.19)

B.2 Herleitung der Momente der Pagefunktion

Im Abschnitt 4.3 werden die Momente der Pagefunktion P (τ, ω) und der integralen Page-

funktion P∫ (τ, ω) verwendet, um das Signal s(t) = A(t) · exp (iΦ(t)) aus der Pagefunktion

und der integralen Pagefunktion zu rekonstruieren. Im Folgenden werden die Momente

der integralen Pagefunktion P∫ (τ, ω) und der Pagefunktion P (τ, ω) hergeleitet. Aus den

Definitionen B.1 und B.19 folgt, dass die integrale Pagefunktion P∫ (τ, ω) auch als Spek-

trogramm S(τ, ω) dargestellt werden kann, wenn die Torfunktion g(t) eine Stufenfunktion

ist:

S(τ, ω) ≡ 1

2π

∣∣∣∣∣∣
+∞∫

−∞

s(t) g(t − τ) e−i t ωdt

∣∣∣∣∣∣
2

(B.20)

=
1

2π

∣∣∣∣∣∣
τ∫

−∞

s(t) e−i t ωdt

∣∣∣∣∣∣
2

mit: g(t) = H(t) ≡
{

1 : t < 0

0 : t > 0

= P∫ (τ, ω)

Mit der Gleichung A.21 lässt sich das 1. Moment s1(τ) des Spektrogramms S(τ, ω) aus dem

Signal s(t) und der Torfunktion g(t) berechnen. Für die integrale Pagefunktion P∫ (τ, ω)

ergibt sich mit g(t) als Stufenfunktion das 1. Moment p∫ 1(τ), aus dem durch Ableiten
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nach τ das 1. Moment p1(τ) der Pagefunktion P (τ, ω) folgt:

p∫ 1(τ) ≡
+∞∫

−∞

P∫ (τ, ω) dω =

+∞∫
−∞

A2(t) H2(t − τ)dt =!
τ∫

−∞

A2(t)dt (B.21)

⇒ p1(τ) ≡
+∞∫

−∞

P (τ, ω) dω =
∂

∂τ
p∫ 1(τ) =! A2(τ) (B.22)

Das 2. Moment p∫ 2(τ) der integralen Pagefunktion P∫ (τ, ω) ergibt sich mit den Gleichun-

gen A.15 und A.32 aus dem 2. Moment s2(τ) des Spektrogramms S(τ, ω):

p∫ 2(τ) ≡
+∞∫

−∞

ωP∫ (τ, ω) dω (B.23)

=

+∞∫
−∞

A2(t) Φ′(t) H2(t − τ) dt =!
τ∫

−∞

A2(t) Φ′(t) dt (B.24)

Aus den Gleichungen B.22 und B.24 folgt das 2. Moment p2(τ) der Pagefunktion P (τ, ω):

p2(τ) ≡ 1

p1(τ)

+∞∫
−∞

ωP (τ, ω) dω (B.25)

=
1

p1(τ)

∂

∂τ
p∫ 2(τ) =! Φ′(τ) (B.26)

Die Stufenfunktion H(t) ist als Distribution1 definiert:

τ∫
−∞

s(t) dt ≡
+∞∫

−∞

s(t) H(t − τ)dt (B.27)

Die Multiplikation von zwei Distributionen ist nur unter eingeschränkten Bedingungen

definiert (siehe [15]), die für das Quadrat der Stufenfunktion H2(t) nicht zutreffen. Eine

mathematisch exakte Herleitung der Gleichungen B.21 und B.24 kann allerdings über die

Limesbildung einer Funktionenfolge erfolgen, die gegen die Stufenfunktion als Distributi-

on konvergiert und für deren Glieder die Gleichungen B.21 und B.24 verwendet werden

dürfen:

H(t) = lim
τn→0

1

2
(1 + erf(−t/τn))

mit: erf(t) ≡ 2/
√

π

t∫
−∞

exp (−t′2) dt′

1Eine Distribution ist ein stetiges und lineares Funktional auf dem Funktionenraum S, dessen Funk-
tionen beliebig oft differenzierbar sind und zusammen mit ihren Ableitungen für |t| → ∞ schneller gegen
Null streben als jede Potenz von 1/t [15].
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[85] M. Lenzner, J. Krüger, S. Sartania, Z. Cheng, Ch. Spielmann, G. Mourou, W. Kau-

tek, F. Krausz:
”
Femtosecond Optical Breakdown in Dielectrics“, Phys. Rev. Lett,

80 (18), 4076 (1998)

[86] M. Chaker, J. C. Kieffer, J. P. Matte, H. Pepin, P. Audebert, P. Maine, D. Strick-

land, P. Bado, G. Mourou:
”
Interaction of a 1 psec laser pulse with solid matter“,

Phys. Fluids B3, 167 (1991)

[87] persöhnliche Mitteilung: Dipl. Phys. Ralph Semmler

[88] C. P. J. Barty, F. Raksi, C. Rose-Petruck, K. J. Schafer, K. R. Wilson, V. V. Ya-

kovlev, K. Yamakawa, Z. Jiang, A. Ihklef, C. Y. Cote, J. C. Kieffer:
”
Ultrafast

X-ray absorption and diffraction“, SPIE Proc. 2521, 246 (1995)

[89] M. H. Sher, U. Mohideen, H. K. W. Tom, O. R. Wood II, G. D. Aumiller, R. R. Free-

man:
”
Picosecond soft X-ray pulse length measurements by pumpe-probe absorp-

tion spectroscopy“, Opt. Lett., 18, 646 (1993)

[90] J. M. Schins, P. Breger, P. Agostini, R. C. Constantinescu, H. G. Muller, A. Bouhal,

G. Grillon, A. Antonetti, A. Mysyrowicz:
”
Cross Correlation measurements of fem-

tosecond extreme-ultraviolet high order harmonics“, JOSA B, 13 (1), 197 (1996)

[91] A. Bouhal, R. Evans, G. Grillon, A. Mysyrowicz, P. Breger, P. Agostini, R. C. Con-

stantinescu, H. G. Muller, D. von der Linde:
”
Cross-correlation measurement of

femtosecond noncollinear high-order harmonics“, JOSA B, 14 (4), 950 (1997)
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”Die Objektkammer des Röntgenmikroskopes mit gepulster

Plasmaquelle”

09/1994-08/1998 Promotionsarbeit am Institut für Optik und Quantenelektronik der

und ab 05/2001 Friedrich-Schiller-Universität Jena auf dem Gebiet der zeitlichen

Diagnostik von Femtosekunden-Laserpulsen

12/1998-04/2001 Abteilungsleitung in der CyBio AG

Jena, 31. April 2002

Karsten Michelmann


