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Abstract

Ultrashort pulses, i.e. pulses with few cycles, which span the visible to infrared (VIS-IR)
or extreme ultraviolet spectral range, are widely used tools in strong field and attosecond
physics. Such pulses are also required in the deep and vacuum ultraviolet spectral range for
time-resolved spectroscopy. However, their generation and successful application has hardly
been reported so far. The reason for this is the strong dispersion and absorption of all
materials, which in turn makes this spectral range interesting for spectroscopy. Difficulties
arise in spectral or spatial separation of harmonics from the generating pulses and subsequent
transport to the position of the sample. Suitable optics, such as filters and polarizers are

hardly available on the market, expensive and associated with experimental drawbacks.

In this PhD thesis, the close-to-collinear beam geometry is investigated in detail using wide-
bandgap dielectrics as samples. By superimposing two VIS-IR pulses, a multifaceted struc-
ture of temporal and spatial harmonics is created, which allows the generation and separation
of pulses in the deep ultraviolet (DUV) without having to rely on spectral filters or polarizers.
Surprisingly, the third harmonic consists of double pulses. A new method for the generation
of ultrashort pulses by harmonic concatenation is introduced. DUV pulses with a duration of
1.5 fs are synthesized. A new technique is developed for the temporal characterization of the
weak broadband DUV pulses, which is based on delay scans of the cross-phase modulation
with intense VIS-IR pulses. The DUV pulses are used in a new, further developed variant
of transient absorption spectroscopy, called transient absorption and dispersion spectrosco-
py (TADS), in which double pulses are used as probe pulses. For example, a 250 nm thick,
free-standing diamond membrane with a band gap in the DUV is used as a sample. The
experiments and their interpretations are supported by computer simulations in the form of

nonlinear pulse propagation.



Kurzfassung

Ultrakurze Pulse, d. h. Pulse mit wenigen Zyklen, die den sichtbaren bis infraroten (VIS-IR)
oder extrem ultravioletten Spektralbereich iiberspannen, sind weit verbreitete Werkzeuge in
der Starkfeld- und Attosekundenphysik. Solche Pulse werden auch im fernen und Vakuum-
ultravioletten Spektralbereich fiir die zeitaufgeloste Spektroskopie bendtigt. Jedoch wurde
von deren Erzeugung und erfolgreicher Anwendung bisher kaum berichtet. Die Ursache hier-
fiir liegt in der starken Dispersion und Absorption aller Materialien, was diesen Spektral-
bereich wiederum fiir die Spektroskopie interessant werden lasst. Schwierigkeiten treten bei
der spektralen oder raumlichen Trennung der harmonischen Strahlung von den erzeugen-
den Pulsen und dem Transport zum Ort der Probe auf. Passende Optiken, wie z. B. Filter
und Polarisatoren, sind kaum auf dem Markt zu finden, preisintensiv und verbunden mit

experimentellen Abstrichen.

In der vorliegenden Doktorarbeit wird die nahezu-kollineare Strahlgeometrie unter Verwen-
dung von Dielektrika mit grofier Bandliicke als Proben im Detail erforscht. Durch die Uber-
lagerung von zwei VIS-IR-Pulsen entsteht eine facettenreiche Struktur zeitlicher und raum-
licher Harmonischer, die die Erzeugung und Trennung von Pulsen im fernen Ultraviolett
(DUV) ermoglicht, ohne auf spektrale Filter oder Polarisatoren angewiesen zu sein. Die drit-
te Harmonische besteht erstaunlicherweise aus Doppelpulsen. Es wird eine neue Methode
zur Erzeugung ultrakurzer Pulse durch ,Verkntipfung rdumlicher Harmonischer® (VERAH)
eingefiihrt, die die Synthese von DUV-Pulsen mit einer Pulsdauer von 1.5fs ermdglicht.
Zur zeitlichen Charakterisierung der schwachen, breitbandigen DUV-Pulse wird eine neue
Technik entwickelt, die auf Verzogerungsscans der Kreuzphasenmodulation mit intensiven
VIS-IR-Pulsen beruht. Diese so erzeugten DUV-Pulse finden Anwendung in einer neuarti-
gen, weiterentwickelten Variante der transienten Absorptionsspektroskopie, der sogenannten
transienten Absorptions- und Dispersionsspektroskopie (TADS), bei der Doppelpulse als Ab-
fragepuls verwendet werden. Als Probe wird z. B. eine 250 nm dicke, freistehende Diamant-
membran verwendet, deren Bandliicke im DUV liegt. Die Experimente und deren Interpre-
tationen werden durch Computersimulationen in Form der nichtlinearen Pulspropagation

unterstutzt.
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1 Einleitung

Die vorliegende Doktorarbeit wurde am Institut fiir Optik und Quantenelektronik in der
Arbeitsgruppe ,,Attosekunden-Laserphysik“ verfasst. Der Schwerpunkt liegt in der experi-
mentellen Physik. Um die Experimente besser verstehen zu kénnen, werden sie durch die

theoretische Physik in Form von Computersimulationen unterstiitzt.

Diese Arbeit ist dem Bereich der Starkfeld- und Attosekundenphysik [1, 2] zuzuordnen. Dieser
beschéftigt sich mit der Interaktion von starken elektromagnetischen Feldern, d.h. intensi-
ven, ultrakurzen Laserpulsen mit Materie (Atome, Ionen, Molekiile, Plasmen, Fliissigkeiten
und Festkoérper) und kombiniert somit die Optik/Photonik mit der Atom-, Festkorper- und
Quantenphysik sowie bei besonders hoher Intensitéit sogar mit der relativistischen Physik [3].
In dieser Arbeit liegt der Schwerpunkt auf der Verwendung von Festkérpern mit groffer Band-
licke, die mit moderaten Intensitdten unterhalb der Zerstorschwelle (nicht-relativistisch) und
mit Pulsen, die wenige Zyklen aufweisen und den sichtbaren bis infraroten Spektralbereich
tiberspannen (VIS-IR-Pulse), bestrahlt werden.

Die Starkfeldphysik gewann in den 90er-Jahren an Bedeutung durch die Untersuchung der
Tonisationsdynamik von Gasen [4, 5, 6] und die Erzeugung hoher Harmonischer (HHG!)
in Gasen [7, 8], die durch die rasante Entwicklung der Femtosekundenlaser moglich wur-
de[9]. Spater folgte die Isolation einzelner Attosekundenpulse (ASP) im extrem ultravio-
letten (EUV) Spektralbereich [10]. Ein typisches Szenario hierfiir ist die Bestrahlung eines
einatomigen Gases mit einem intensiven VIS-IR-Puls. Die grundlegende Theorie fir HHG
ist durch die strong field approximation nach Lewenstein gegeben [11]. Sie lasst sich in drei
bedeutende Schritte unterteilen: Ionisation, Propagation und Rekombination. Eine wichtige
Rolle kommt dabei der carrier-envelope phase (CEP) zu, d.h. der Phase zwischen der Ein-
hiillenden und der Tragerfrequenz ultrakurzer Pulse. Ein grundlegendes Ziel ist die Dynamik
des elektronischen Systems wahrend und nach der Ionisation im Detail zu verstehen. Diese
lauft auf der Zeitskala von Attosekunden ab. Kein herkémmliches elektronisches Bauteil ist
in der Lage so kurze Schaltzeiten zu erreichen [12]. Jedoch kénnen sogenannte Anrege-Ab-
frage-Experimente mit ASP durchgefiithrt werden [13]. Typischerweise erfolgt die Anregung
der Atome mit intensiven VIS-IR-Pulsen und die Abfrage erfolgt mit EUV-ASP. Die Mes-
sung des EUV-Spektrums in Abhéngigkeit der variablen Verzogerung des ASP gegeniiber
des Anregepulses fiihrt direkt zur transienten Absorptionsspektroskopie (TAS) [14]. Aus der
transienten Anderung der Transmission bzw. der Absorption lassen sich Riickschliisse auf die

zeitliche Entwicklung der elektronischen bzw. quantenmechanischen Zustande schlieflen.

'HHG: Abk. fiir high harmonic generation.



1 FEinleitung 4

Bis heute wurden weitere sehr erfolgreiche Messmethoden, wie z. B. Attosecond-Streaking [15,
16], und Messapparaturen, wie z. B. COLTRIMS? [17], Stereo-ATI® phase meter [18] und
VMI*[19], innerhalb der Starkfeld- und Attosekundenphysik entwickelt. Das Messsignal ist

hierbei der Impuls oder die Energie der ionisierten Elektronen oder Ionen.

In den vergangenen 10 Jahren erhohte sich das Interesse an der Erforschung von Festkor-
pern in starken Feldern [20]. Entscheidende Fragen, die es zu beantworten gab und gibt,
sind: Ist HHG auch im Festkorper moglich? Welche Strome dominieren den Prozess, Intra-
oder Interbandstréome? Wie dndert sich die Bandstruktur in Anwesenheit eines starken Fel-
des? Und werden optische Computer mit PHz-Schaltzeiten moglich sein? Heute wissen wir:
HHG ist auch in Festkorpern moglich [21, 22, 23]. Es gibt Unterschiede, sowohl zwischen
HHG-Spektren der Gasphase und von Festkorpern [24], als auch zwischen amorphen und
kristallinen Festkorpern [22]. Die Elektronendynamik kann in Interband- und Intrabandstro-
me eingeteilt werden [25]. Der Interbandstrom entsteht durch Kopplung zwischen den Ener-
giebandern eines Kristalls. Der Intrabandstrom bezieht sich auf die Bewegung von Elek-
tronen und Loéchern innerhalb der Energiebander. Aus den HHG-Spektren kann auf die
Bandstruktur zuriickgeschlossen werden [26, 27]. Die Effizienz konnte trotz der rund 103-mal
hoheren Dichte von Festkorpern gegeniiber Gasen nicht erhoht werden, da im Gegenzug die
Zerstorschwelle geringer ist, Phasenanpassung bisher nicht gelungen ist und Reabsorption
oberhalb der Bandliicke stattfindet [20]. HHG entspricht im Zeitbereich der Erzeugung ei-
nes Attosekunden-Pulszugs. Ob die ASP des Pulszugs gechirpt sind (Attochirp) oder nicht,
wird heftig debattiert [28]. Ein Attochirp ist durch das Rekollisionsmodell zu erkléren. Seine
Existenz wiirde die Dominanz von Interbandstromen untermauern. Wenn die ASP keinen
Attochirp tragen, kann dies durch dynamische Bloch-Oszillationen, d.h. Intrabandstréome
erklart werden. Es wurden HHG-Experimente unter unterschiedlichen Bedingungen durch-
gefithrt, die auf einen Attochirp hinweisen [22, 29] und andere, die keinen Hinweis darauf
geben [26, 30]. Optische PHz-Computer sind noch in ferner Zukunft, aber auch hier wurden
einige Fortschritte erzielt [31, 32, 33, 34]. So konnte z.B. die koharente und adiabatische

Zustandsédnderung von Valley-Pseudospins mit optischen Frequenzen erreicht werden [33].

Dariiber hinaus gelang es mit ultrakurzen, intensiven Laserpulsen CEP-abhéngige, makro-
skopische Strome in Dielektrika zu messen [31]. Auch von nichtlinearer Laserverstirkung in
angeregten Dielektrika wurde berichtet [35]. Aulerdem wurde die Elektronendynamik zwi-
schen Valenz- und Leitungsband mit TAS z. B. in Silizium [36] und Germanium [37] unter-
sucht. Dabei wird die Absorption im Valenzband mit Hilfe von EUV-ASP abgefragt, welche
in Resonanz mit inneren (kernnahen) Elektronen sind. Im Gegensatz dazu werden in der

vorliegenden Doktorarbeit Abfragepulse im fernen UV (DUV) verwendet, die z. B. bei der

2COLTRIMS: Abk. fiir cold target recoil ion momentum spectroscopy.
3ATI: Abk. fiir above threshold ionization.
4VMI: Abk. fiir velocity map imaging.
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Verwendung von Diamant als Probe in Resonanz mit der Bandliicke sind, d.h. mit dem

Ubergang von Valenzelektronen ins Leitungsband.

Ultrakurze Pulse, d.h. Pulse mit wenigen Zyklen, kénnen sowohl im EUV [1] als auch im
VIS-IR [38] Bereich des elektromagnetischen Spektrums erzeugt werden, siehe Abb.1. Im
DUV, wo viele Dielektrika und basische aromatische Molekiile, wie z. B. Nukleinbasen [39],
Strahlung absorbieren bzw. photochemische Reaktionen durchlaufen, ist es bisher nicht ge-
lungen so extrem kurze Pulse zu erzeugen und anzuwenden [40]. Durch nicht-degenerierte
Frequenzmischung in einem diinnen transparenten Dielektrikum [41], in einer Hohlfaser [42]
und durch Filamentierung[43] ist es gelungen, Pulse mit einer Dauer von etwa 10fs zu er-
zeugen. Eine dhnliche Pulsdauer wird durch achromatische Frequenzverdopplung ultrakurzer
VIS-IR-Pulse erreicht [44]. Auch die Selbstkompression von DUV-Pulsen durch Filamentie-
rung wird nachgewiesen und lieferte relativ kurze Pulse von ~ 15fs[45]. In dieser Arbeit
wird ein neues Schema zur Erzeugung ultrakurzer DUV-Pulse vorgestellt, das deutlich kiir-
zere Pulse mit einer Dauer von 1.5fs liefert [46]. In etwa zur gleichen Zeit wurde von 1.9 fs
DUV-Pulsen durch die Erzeugung der dritten Harmonischen mit 5 fs VIS-IR-Pulsen in einer
Gaszelle berichtet [47]. Plasma-Defokussierung am hinteren Teil des Pulses wirkt hierbei als

gate zur zusatzlichen spektralen Verbreiterung.
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Abbildung 1: Kirzeste, experimentell realisierte Pulsdauern in Abhéngigkeit der Photonen-
energie vor 2016 (grau) und neu verdffentlicht bis 2020 (farbig). Referenzen:
dunkelgrau [38], grau [48], hellgrau [49], blau [47], gelb [50] und diese Arbeit in
rot [46]. VUV: Abk. fiir Vakuum-UV.

Trotz der Forschung mehrerer Arbeitsgruppen an der Erzeugung ultrakurzer Pulse im DUV
wird von der Spektroskopie mit sub-10-fs DUV-Pulsen bisher kaum berichtet. Eine grund-
legende Schwierigkeit liegt in der groflen Dispersion der Gruppengeschwindigkeit jeder opti-
schen Komponente im DUV, wodurch ein DUV-Puls leicht gechirpt wird, bevor er die Probe
erreicht. Nur Kobayashi et al. ist es bisher gelungen sub-10-fs DUV-Pulse, die durch Vier-
wellenmischung gechirpter Pulse erzeugt werden [51], in der TAS einer wéssrigen Losung von

Nukleinbasen anzuwenden [39, 52].

Fir Anwendungen, wie z. B. die TAS, sind DUV-Pulse mit ultrakurzen Pulsdauern sehr niitz-

lich. Um beispielsweise die subzyklen-abhingige Anderung der Absorption von Dielektrika
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in Anwesenheit eines starken Anregepulses zu beobachten, sind Abfragepulse erforderlich,
die i) eine kiirzere Dauer als die optische Periode des Anregungspulses aufweisen, ii) die
Wellenldnge der dielektrischen Bandliicke umfassen und iii) am Ort der Probe verfiighar
sind. In der vorliegenden Doktorarbeit wird ein Konzept entwickelt, das solche Experimente

ermoglicht.

Einige Methoden, die in der Starkfeldphysik fiir Atome und Molekiile in der Gasphase ent-
wickelt wurden, konnen nicht direkt auf Festkorper iibertragen werden, d. h. neue Methoden
sind notwendig. Innerhalb der Arbeitsgruppe steht die nahezu-kollineare Strahlgeometrie
im Zentrum der Forschung. Damit kann im Gegensatz zur kollinearen Geometrie harmo-
nische Strahlung rdumlich von den fundamentalen Feldern getrennt werden, ohne an die
Verwendung optischer Elemente gebunden zu sein. Bei ultrakurzen Pulsen und daraus resul-
tierenden breiten Spektren ist die Trennung von fundamentalen und harmonischen Pulsen
mit Filtern oder Polarisatoren kaum moglich, da sie fast nicht auf dem Markt zu finden,
preisintensiv und verbunden mit experimentellen Abstrichen sind. Ein weiterer Vorteil der
nahezu-kollinearen Geometrie ist die Interferenz benachbarter rdumlicher Harmonischer. Der
Uberlapp benachbarter riumlicher Harmonischer erméglicht die Erzeugung ultrakurzer Pulse
im DUV. Ein zu grofler Kreuzungswinkel birgt Nachteile, wie z. B. geometrische Fehlanpas-
sung der Phase und Winkelchirp, die in der nahezu-kollinearen Strahlgeometrie begrenzt
werden. Nichtlineare Messgrofien, die untersucht werden kénnen, reichen von der subzyklen-
abhangigen Pulsverzégerung [53, 54] und der Selbstbeugung [55], die bei der Grundfrequenz
auftreten, bis hin zur Erzeugung von (zeitlicher) harmonischer Strahlung, wie z. B. der dritten
Harmonischen im DUV [46]. Die erzeugten ultrakurzen DUV-Pulse werden zur zeitaufgelos-
ten Spektroskopie in Festkorpern angewandt. In dieser Arbeit wurde hierfiir eine neuartige,

kompakte Strahlgeometrie fiir die TAS entwickelt.

Die vorliegende Arbeit ist folgendermafien gegliedert: zundchst werden im folgenden Kapitel
die Grundlagen vorgestellt, die fiir das Verstédndnis dieser Arbeit notwendig sind. Das dritte
Kapitel gibt einen detaillierten Einblick in den experimentellen Aufbau. In Kapitel 4 wird
eine Vielzahl von Experimenten in der nahezu-kollinearen Strahlgeometrie vorgestellt und
diskutiert. Eine neue Methode zur zeitlichen Charakterisierung von ultrakurzen DUV-Pulsen
wird im fiinften Kapitel eingefiihrt. Sie basiert auf dem nichtlinearen Effekt der Kreuzphasen-
modulation und enthélt ein analytisches Modell zur Pulsrekonstruktion. Die Methode wird
fir die Charakterisierung von DUV-Pulsen mit sehr geringer Pulsenergie bendtigt, so wie
sie durch die Technik ,Verkniipfung raumlicher Harmonischer“ (VERAH) erzeugt werden.
Dieses hier erarbeitete neuartige Konzept zur Erzeugung ultrakurzer Pulse wird im sechsten
Kapitel behandelt. Im siebten Kapitel werden die erzeugten DUV-Pulse fiir die zeitaufgeloste
Spektroskopie verwendet. Eine neue Variante der TAS wird eingefiihrt, die sogenannte tran-
siente Absorptions- und Dispersionsspektroskopie (TADS). Abschliefend wird ein Ausblick

gegeben und die wesentlichen Errungenschaften werden zusammengefasst.
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2 Ausgewahlte Grundlagen

In diesem Kapitel werden kurz die wichtigsten Grundlagen dargestellt, auf die sich die vor-
liegende Doktorarbeit stiitzt. Um das Zusammenspiel von Licht mit Materie zu verstehen,
wird sowohl auf die Optik, als auch auf die Beschreibung und Modellierung der Festkoérper

eingegangen.

2.1 Optische Eigenschaften von Festkorpern

Dieses Unterkapitel bezieht sich inhaltlich auf das Lehrbuch ,,Solid-State Physics* von H. Ibach und H.

Liith [56], sofern nicht anders angegeben.

Festkorper lassen sich nach ihrer elektrischen Leitfahigkeit in Leiter, Halbleiter und Isolatoren
einteilen. In Leitern gibt es frei bewegliche Elektronen im hoéchsten besetzten Band — dem
Leitungsband. Bei Halbleitern und Isolatoren ist das hochste besetzte Band vollsténdig mit
Elektronen gefiillt. Unterschieden werden Halbleiter und Isolatoren anhand der Grofle der
Bandliicke. Halbleiter besitzen kleine Bandliicken unterhalb von 4 eV. Bei Isolatoren ist die
Bandliicke so grofl, dass die Leitfahigkeit bei Raumtemperatur vernachléssigbar klein ist.
Als Dielektrika mit grofler Bandliicke werden in dieser Doktorarbeit Isolatoren mit einer

Bandliicke > 7€V bezeichnet, da diese fiir DUV-Strahlung transparent sind.

Weiterhin lassen sich Festkorper nach ihrer mikroskopischen Struktur einteilen: Einkristalle,
polykristalline und amorphe Festkorper. Amorphe Festkorper, wie z. B. Glas, besitzen keine
Fernordnung, aber in gewissem Maf liegt eine Nahordnung benachbarter Atome vor. Po-
lykristalle bestehen aus vielen unregelmafig verbundenen kleinen Kristallen. Hierzu zéhlen
die verwendeten MgFy-Proben. Kristalle sind perfekt symmetrisch aus ihren Einheitszel-
len zusammengesetzt. Sie lassen sich in 32 Punktgruppen einteilen. Diese gentigen, um alle
Einkristalle eindeutig beziiglich ihrer Symmetrie zu beschreiben und zu unterscheiden. Die
zugelassenen Symmetrieoperationen sind Drehung und Spiegelung. Relevant fiir die optischen

Eigenschaften eines Kristalls ist die Symmetrie, also die Punktgruppe.

Die makroskopische lineare Interaktion von Licht und Materie wird durch die lineare Suszep-
tibilitdt x" (w) oder den linearen Brechungsindex n mit der Beziehung n(w) = /1 + xM(w)
beschrieben. Die Suszeptibilitat xV(w) ~ % beschreibt die Stédrke der Polarisation im
Verhéltnis zum elektrischen Feld. Die Kreisfrequenz w wird in dieser Arbeit in der Einheit

eV angegeben.

Der Brechungsindex eines Mediums wird bestimmt durch verschiedene Resonanzen. Im op-
tischen Bereich sind das elektronische Resonanzen, bei kleineren Frequenzen schwingt das

(Ionen-) Gitter, d. h. es werden Phononen angeregt. Im Bereich der Resonanzen sind y*) und
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n komplexe Groflen. Isolatoren lassen sich im optischen Bereich gut durch drei Resonanzen
charakterisieren. In der Literatur wird haufig die Sellmeier-Gleichung
B;\?
2 i
zur Beschreibung des Brechungsindexes verwendet [57]. Dabei ist A die Wellenlénge und B;
und C; sind materialabhéngige Konstanten. Die Resonanzen befinden sich bei 1/C};. Eine
Dampfung steckt nicht im Modell, daher kann nur der Realteil des Brechungsindexes auf3er-

halb der Resonanzen beschrieben werden.

Eine Erweiterung der Sellmeier-Gleichung kann durch die Addition mehrerer Lorentz-Os-
zillatoren zur Beschreibung der Resonanzen geschehen, die im Unterkapitel 2.5 ausfiihrlich
mit Blick auf die nichtlineare Optik behandelt werden. Fiir den komplexen Brechungsindex
resultiert die Gleichung
A
2 %
—1= . 2
" Zﬂg—w2+2i%w 2)

i

Hierbei beschreibt A; die Amplitude, §2; die Resonanz und ~; die Dampfung. Ein Vergleich
der beiden Modelle ist im Anhang in Abb. 50 anhand des Brechungsindexes von Quarzglas
dargestellt.

In dem fir diese Arbeit relevanten Spektralbereich von 1.3-7eV nimmt der Brechungsin-
dex in den verwendeten Dielektrika, wie z. B. Quarz, Saphir und Magnesiumfluorid, mit der
Frequenz zu (normale Dispersion). Die Absorption ist in diesem Bereich nahe 0, was ex-
perimentell bestimmte Brechungsindizes belegen [58, 59, 60]. Das Lorentz-Modell zeigt hier
eine zu grofle Absorption. Die Ursache liegt vermutlich darin, dass der Lorentz-Oszillator
ein quantenmechanisches 2-Level-System [61] und nicht die Bandstruktur eines Festkorpers
beschreibt.

Tabellierte Brechungsindizes haben gegentiber analytischen Gleichungen fiir Computersimu-
lationen den Nachteil, dass sie interpoliert werden miissen. In Simulationen kénnen wahlwei-
se tabellierte Brechungsindizes, die Sellmeier-Gleichung oder das Lorentz-Modell verwendet

werden.

2.2 Elektrisches Feld und Spektrum

Die grundlegenden Definitionen dieses Unterkapitels folgen dem Buch , Ultrashort Laser Pulse Phenomena*

von J. C. Diels und W. Rudolph [62].
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Das elektrische Feld E verbindet die elektrische Kraft ﬁel mit der Ladung ¢ durch den
cinfachen Zusammenhang F,, = ¢E. Das Feld E(,t) ist ein reelles Vektorfeld in Raum
und Zeit. Die SI-Einheit ist V/m. Im Folgenden wird ein skalares zeitabhéngiges Feld E(t)

betrachtet. Das komplexe Spektrum ist definiert durch die Fourier-Transformation®

Bw) = / T E(t)e tdt = |E(w)]e?), (3)

—0o0

Es gilt F(w) = E*(—w), wobei * komplexe Konjugation bedeutet. Die SI-Einheit des Be-
trags des Spektrums |F(w)| ist demnach Vs/m, ¢(w) ist die spektrale Phase. Umgekehrt
kann das elektrische Feld aus dem Spektrum durch inverse Fourier-Transformation berech-

net werden,

Bt) = ;ﬂ " Byt @)

Es ist niitzlich das komplexe elektrische Feld im Zeitbereich zu definieren, welches aus dem

Halbspektrum E. positiver Frequenzen gewonnen wird:
t) = 2/ Ey(w)e™dw, (5)
0

analog wird E_(t) definiert. Das reelle elektrische Feld ist dann E(t) = 5 [E,(t) + E_(t)] =
Re[E4(t)]. In Abb.2 ist das elektromagnetische Spektrum inklusive wichtiger Kenngréfien
dieser Arbeit dargestellt.

EUV~ VUV ‘ DUV ‘UVA/B VIS / ii

100 150 200 240 280 7%0 7/(30 900 A (nm)

124 83 62 52 44 3.3 y 1U ‘HWV)
t t
5. Harmonische THG VIS-IR-Puls

Abbildung 2: Elektromagnetisches Spektrum. EUV: extrem ultraviolette Strahlung, VUV:
Vakuum-UV, DUV: fernes UV (im Englischen: deep UV), VIS: sichtbare Strah-
lung, NIR: nahes Infrarot. Weiterhin sind das Laserspektrum der VIS-IR-Pulse,
die 3. Harmonische (THG) und die 5. Harmonische gekennzeichnet.

Der Satz von Parseval besagt, dass die Energie im Zeit- und Frequenzbereich erhalten ist:

[ Bk = o [T ) d. 6)

Das ist besonders wichtig im Hinblick auf Simulationen, in denen haufig zwischen beiden

Bereichen gewechselt wird.

5In der vorliegenden Doktorarbeit wird die hier eingefiihrte Konvention fiir das Vorzeichen in der Fourier-
Transformation verwendet. Es ist im Allgemeinen nicht eindeutig definiert.
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Die Flachenleistungsdichte, in der Optik besser bekannt als Intensitét, ist die zeitliche Mit-
telung (...), des Poynting-Vektors S. Ausgedriickt mit der Amplitude des elektrischen Feldes
Ey ergibt sich fiir die Intensitét

1
I=(5), = Eeoang. (7)

Im Experiment wird typischerweise die Intensitdt im Vakuum bzw. an Luft (n ~ 1) be-
stimmt. Um daraus die Intensitdt im Medium zu berechnen, muss die Transmission an der
ersten Grenzschicht Luft-Glas beachtet werden. Mit Hilfe der Fresnel-Formeln [63] fiir senk-
rechten Einfall und nicht magnetische Materialien folgt fiir die Intensitdt im Medium mit

Brechungsindex n

4
Imed — n ]Uak ) (8)

L+ n)?

Fir den Reflexions- R und Transmissionsgrad 7" an der Grenzschicht gilt nach Fresnel

R:G;Z)Q und T:(lfn)Q. (9)

2.3 Lineare Propagation ultrakurzer Pulse

Dieses Unterkapitel ist inhaltlich angelehnt an das Buch ,Fundamentals of Attosecond Optics® von Z.
Chang [64].

Das zeitabhangige elektrische Feld eines Laserpulses
E(t) = Re [e(t)e’“ecr)] (10)

kann in die Einhiillende €(t), die Tragerfrequenz wy und die Phase zwischen diesen beiden
Groflen pop zerlegt werden. Letztere ist die Tréger-Einhiillenden-Phase, besser bekannt als

carrier-envelope phase® (CEP). Bei einem Gaufipuls ist die Einhiillende definiert als

2

e(t) = E067210g(2)(7imfm) ’ (11)

dabei ist tf'WHM die Pulsdauer” und Ej ist die Amplitude.

SFiir die Laser-Prizisionsspektroskopie, einschlielich der optischen Frequenzkammtechnik, in der die CEP
eine bedeutende Rolle einnimmt, gab es 2005 den Nobelpreis fiir Physik.
"Definition iiber die Halbwertsbreite der Intensitét, engl. Bezeichnung full width at half mazimum (FWHM).
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Je kiirzer ein Puls ist, desto breiter ist sein Spektrum. Das besagt das Pulsdauer-Bandbreite-
Produkt, welches analog zur Heisenbergschen Unschérferelation ist. Gaufipulse erfiillen die

Ungleichung
tEWHMIf] s Aw[eV] > 1.8 (12)

mit der Bandbreite Aw, die genau wie die Pulsdauer tiber die Halbwertsbreite definiert ist.
Fir einen Bandbreite-begrenzten Puls, bei dem die Phase der Einhiillenden €(t) konstant
ist, gilt das Gleichheitszeichen. Aus Gleichung 12 folgt, dass ein sub-fs Puls eine Bandbreite

von mindestens 1.8 eV bendtigt.

Die lineare Propagation durch ein dispersives Material wird am besten im Frequenzbereich
beschrieben, da dann die Propagation einer einfachen Multiplikation mit einem Phasenfaktor
entspricht. An dieser Stelle wird die Pulsausbreitung in einer Dimension betrachtet. Der
allgemeine Fall wird inklusive der nichtlinearen Propagation im Unterkapitel 2.4 hergeleitet.

Fir die Ausbreitung entlang der z-Koordinate gilt
E(z,w) = E(0,w)e ¥, (13)

Dabei ist £(0,w) das elektrische Feld bei z = 0. Die Materialeigenschaft steckt in der Di-
spersionsrelation k& = wn(w)/c in Form des Brechungsindexes. Sie kann in der Umgebung
der Zentralfrequenz w, gendhert werden. Die Wellenzahl k(w) wird in eine Taylor-Reihe
entwickelt,
dk d’k
kE(w) =k — - —
(@) = Koo+ | =)+ ol

wo

(w—wo)®+ ... (14)
0
Der Brechungsindex wird somit im relevanten Spektralbereich gendhert. Fiir die ersten Po-
tenzen dieser Entwicklung ergeben sich einige wichtige Definitionen. Die Phasengeschwin-
digkeit

Uph, = k(wo) = o) (15)

ergibt sich aus der 0. Ordnung der Taylor-Entwicklung. Sie gibt an, mit welcher Geschwin-

digkeit sich die Phase des schnell oszillierenden elektrischen Feldes ausbreitet. Die Gruppen-

dk| \ 7!
vgr = (dcu ) (16)

geschwindigkeit
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beschreibt die Geschwindigkeit der Einhiillenden eines Pulses. Entsprechend kann der Grup-

penindex definiert werden als

dn
ngT(wO) = n(WO) + W@ . (].7)
Die CEP andert sich bei der linearen Propagation mit
1 1
Apcp =w < - ) z. (18)
Uph Vgr
Der Term in 2. Potenz ij—’; wird als group velocity dispersion (GVD) bezeichnet. Die
wo

GVD wird meist in der Einheit fs?/mm angegeben. Die sogenannte group delay dispersion
(GDD = GVD x 2) wird in fs* angegeben. Ein Gaufipuls wird durch diesen Term gechirpt,
wobei die Einhiillende ein Gaufpuls bleibt. Die Pulsdauer bei Propagation durch ein Medium

der Lange z ist

(4log(2)GVD z)?
$FWHM (())4

EFIVHM () = tFWHM(O)\J 1+ (19)

Dabei ist t""WH#M(0) die Pulsdauer eines Bandbreite-begrenzten Gaufipulses.

Als Beispiel: MgFy hat bei 720 nm eine GVD von 23 fs?/mm [65]. Ein 5 fs Gaupuls hat nach
der Propagation durch ein 100 pm dickes MgF,-Plattchen eine Pulsdauer von 5.2 fs, bei einem
1mm dicken MgFs-Pléttchen ergeben sich bereits 14 fs. Der Puls ist positiv gechirpt, das
heift, blaue Frequenzen werden gegeniiber den roten Frequenzen verzogert. Eine Ubersicht
fiir weitere Dielektrika ist in Tabelle 1 zu finden. Auf Grund der geringen Dispersion eignet
sich 100 ym dickes MgF5 besonders fiir die in Kapitel 6 beschriebene Erzeugung ultrakurzer
DUV-Pulse.

0.1mm 1mm

MgF, 5.2 14
Quarzglas 5.5 24
SiO, 5.7 28
Al,O4 6.3 39
MgO 7.4 55

Tabelle 1: Pulsdauer eines Bandbreite-begrenzten 5fs Pulses nach Propagation durch ein
Dielektrikum der Dicke z in fs nach Gleichung19. Die jeweilige GVD ist in der
Materialiibersicht in Tabelle 3 zu finden.
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Die Form eines Pulses édndert sich durch héhere Terme der Taylor-Entwicklung. Durch die

3. Ordnung koénnen Vor- oder Nachpulse erzeugt werden.

2.4 Nichtlineare Pulspropagationsgleichung

Die Maxwellgleichungen bilden die Grundlage der Wellenoptik. In der linearen und klassi-
schen nichtlinearen Optik werden freie Ladungen und Strome fiir gewohnlich nicht betrach-
tet [66]. In der Starkfeldphysik spielen sie eine wichtige Rolle, weshalb sie hier nicht vernach-
lassigt werden sollen. In differentieller Form haben die makroskopischen Maxwellgleichungen
die Form [67]:

GauBsches Gesetz: div D = Pfreis

Gauflsches Gesetz fiir Magnetfelder: div B = 0,

Faradaysches Induktionsgesetz: rot E+ %? =0,

o Amperesches Gesetz: rot H— %—? = ffrei.

Dabei ist E die elektrische Feldstarke, D die dielektrischen Verschiebung, B die magnetische
Flussdichte und H die magnetische Feldstarke. Die Gréfen pg.; und jf,,ei sind die Ladungs-
dichte und die Stromdichte von Ladungen, die nicht von den makroskopischen Feldern abge-
deckt werden. Aus den Maxwellgleichungen wird nun die Wellengleichung fiir das elektrische
Feld hergeleitet. Das magnetischen Feld hat in dieser Arbeit keine besondere Bedeutung und
wird deshalb nicht weiter betrachtet. Unter Anwendung des Differentialoperators rot auf
das Faradaysche Induktionsgesetz und durch Einsetzen des Ampereschen Gesetzes folgt die
Gleichung

o 1 0% - 0% 0 -
—rotrot K (7, t) = E@E + MO@P + “05”7"“” (20)

Die linke Seite der Gleichung 20 lésst sich zerlegen in:
— — . — — 1 1 . — —
—rotrot £ = AE — graddiv E' = AE — —grad pyre; + —graddiv P = AFE. (21)
€0 €0

Die Naherung ist gerechtfertigt, da die freien Ladungstrager keinen Beitrag liefern, solange
Elektronen (e) und Locher (h) nicht wesentlich voneinander getrennt werden. Bei Mitte-
lung tiber makroskopische Volumina ergibt sich pgre; = p%,e; + p}}rei = 0. Die Divergenz der
Polarisation wird relevant bei der Betrachtung von vektoriellen Effekten bzw. bei starker
Fokussierung. Dies ist nicht relevant fiir die gegebene Geometrie innerhalb dieser Doktorar-

beit. Im weiteren Verlauf wird das elektrische Feld als skalares Feld angenommen und die
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Bezeichnung fiir den Strom wird vereinfacht zu j = jfye;. Somit nimmt die Wellengleichung
die Form

1 02 0? 0

AE(rt) = =—F —P —J 22
(F1) = ZapE thogEl + g (22)
an. Diese Gleichung wird durch Fourier-Transformation in den Frequenzbereich (0/0t = iw)

iibertragen und es ergibt sich

2
AB(F,w) = =5 B = o P + ipgw]. (23)

Durch Aufspaltung der Polarisation in einen linearen und nichtlinearen Anteil P = oy Y E +
PN der Einfithrung des linearen Brechungsindexes n(w)? = 1 4+ x™ und der Dispersions-

relation k(w) = wn(w)/c folgt
AE(F,w) + B (w)E = —pow®PNE + ipgwy. (24)

Weiterhin wird der Laplace-Operator aufgespalten in die z-Komponente und einen transver-
salen Anteil. Anschlieffend wird eine Fourier-Transformation in den transversalen Koordina-

ten durchgefithrt, somit ergibt sich die Wellengleichung

0? - . -
—— + k= k| Bz, kL, w) = —puow? PN +ipgws. (25)
022 ~——
:kg(w’kL)
Daraus lasst sich eine Differentialgleichung erster Ordnung gewinnen indem riickwarts pro-

pagierende Felder vernachléssigt werden [68, 69]. Hierbei erfolgt die Zerlegung

0 0
2 _ o e .
(A+E) = (az 1kz> (az + zkz> . (26)
~—2ik,

Damit ergibt sich die unter der englischen Bezeichnung bekannte unidirectional pulse propa-
gation equation (UPPE) [68, 70]:

0 ~ , - w
5Bz k) = <k, (kW) E - ‘2“;{;

(iwPN" 4 7). (27)

Im mit der Gruppengeschwindigkeit vy, mitbewegten Bezugssystem folgt

0 = . W ~ HoW /. ~nNT, ~
@E(Z,]ﬁ,w) =1 [%‘ — k:Z(k:L,w)] E — ok (sz +]> . (28)

Diese Gleichung ist eine nichtlineare Differentialgleichung erster Ordnung. Die Nichtlineari-

tét steckt in der Polarisation PN% und in der Stromdichte j, die jeweils von Potenzen des
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elektrischen Feldes abhéngen konnen. Die Polarisation wird héufig durch eine instantane
Antwort dritter Ordnung modelliert. Der Strom kann im einfachsten Fall im Rahmen des
Drude-Modells behandelt werden [70], welches im Unterkapitel 2.6 eingefiihrt wird.

Im Folgenden wird die Gleichung 27 vereinfacht, um ein anschauliches Bild zu erlangen. Im
Limes eines kleinen Propagationsschrittes dz ergibt sich fiir die nichtlineare Propagation

unter der Vernachldssigung von Beugung (k;, = 0) die Gleichung

B oW Z
2k (w)

E(6z,w) = E(0,w) [iwPNE(0,w) + j(0,w)] (29)
Nun lassen sich einfache Aussagen zur Wirkung der Nichtlinearitdten treffen. In einem ein-
fachen Beispiel wird die folgende Anfangssituation betrachtet: E, PNY und j haben bei
z = 0 jeweils eine Phase von 0 und einen beliebigen Betrag. Wird ein kleiner Propagations-
schritt 0z berechnet, so ergibt sich mit Hilfe der Gleichung29 das Folgende: Die nichtlineare
Polarisation enthéilt in der Propagationsgleichung die Phase arg(—i) = —n/2. Somit wird
die Phase des elektrischen Feldes infinitesimal im Uhrzeigersinn gedreht. Der Betrag von E
andert sich nicht. Der Strom enthélt in der Gleichung eine Phase von arg(—1) = w. Das
fithrt zu einer Verkleinerung der Amplitude des elektrischen Feldes und entspricht einer Ab-
sorption. In Abb. 3 wird dieses Beispiel in der komplexen Ebene veranschaulicht. Diese Art
der Analyse der Wellengleichung bietet einen anschaulichen Zugang, um Propagationseffekte
darzustellen. Die Darstellung der nichtlinearen Propagation ist in der Literatur bekannt als

Vibrationsdiagramm [71].

a @ =T/2 b c
|“ h -~
Q
(2]
©
<
[
Absorption Emission _ 0 instantane Polarisation P*" instantaner Strom j
— ———> =0 < — « — >
o= E(z=0,w) Ez=0w) Ezw) EE=0w)
2 <
«© E(z,w)
o
_iJ -i|5N"w y
@ =-1/2

Abbildung 3: Vibrationsdiagramm zur Veranschaulichung der Wirkungsweise der nichtlinea-
ren Wellengleichung. In (a) werden Bezeichnungen in der komplexen Ebene
definiert. Die Worte Absorption, Emission und Phase beschreiben die Wir-
kung, die das elektrische Feld E(0,w) erfihrt. (b) Die instantane, nichtlineare
Polarisation PN andert die Phase von E und fithrt zu einer Drehung des elek-
trischen Feldes im Uhrzeigersinn. (c) Ein instantaner Strom j resultiert in der
Absorption von E.

2.5 Effekte der nichtlinearen Optik

Der folgende Abschnitt ist angelehnt an das Buch ,Nonlinear Optics“ von R. W. Boyd [66].
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Die Elektronen eines Kristalls befinden sich in einem periodischen Potential. Eine rein lineare
Polarisation ]3(15) = 13(1)(25) liefert nur das quadratische Potential, was bedeutet, dass jeder
Festkorper iiber eine nichtlineare Polarisation verfiigt. Mit steigender Intensitat nimmt die
Auslenkung der Elektronen im Potential zu. Bei kleinen Intensitéten ist eine Approximation
des Potentials durch eine Parabel ausreichend (lineare Optik). Bei hoheren Intensitiaten (in
Isolatoren ~ 10'2 W /cm?) sind weitere Taylor-Terme P™(#) notwendig, um die Polarisation

P(t) vollstandig zu erfassen.

Mit Hilfe der Storungstheorie lésst sich die Taylorentwicklung von ]3(15) analytisch erfas-
sen. Die Storungstheorie kann sowohl auf klassische als auch auf quantenmechanische Mo-
delle angewandt werden. Hier wird der klassische anharmonische Oszillator behandelt, um
das grundlegende Konzept der nichtlinearen Optik einzufithren. Befindet sich ein Elektron
im ortsabhiingigen Potential ®(x) = — [ F(x)dz = mQ2x?/2 + maxz3/3, so ist die Bewe-
gungsgleichung eines Elektrons mit Masse m und Ladung e im getriebenen anharmonischen

Ostzillator gegeben durch
F o+ 2vi + Q% + az? = ——E(t) (30)
m

mit der Dampfungskonstanten v und dem reellen Vorfaktor a, der die Starke der Anharmo-
nizitat beschreibt. Die Resonanzfrequenz des linearen Oszillators ist (2. Zur Losung mit Hilfe
der Storungstheorie wird der Parameter A € [0, 1] eingefiihrt, welcher sie Stérke der Stérung
charakterisiert. Das elektrische Feld wird ersetzt durch AE(¢) und der Ort wird in die Reihe
z(t) = Az + A2z + X324 + . entwickelt. Durch einsetzen der Reihenentwicklung in
Gleichung 30 und Sortierung nach Potenzen in A ergeben sich fiir die ersten drei Ordnungen

die Gleichungen

#0429 4+ 020 = — S By,
m

2
i 4+ 2vi@ 4+ 022 4 ¢ {x(l)} =0, (31)
i@ +2v8® + Q%2 + 2a2M2® = 0.

Dabei wird verlangt, dass alle Terme einer Potenz der Reihenentwicklung jeweils fiir sich die
Gleichung 30 l6sen. Die erste Ordnung entspricht der Gleichung des angetriebenen, gedampf-
ten, harmonischen Oszillators. Die Losung fiir den Lorentz-Oszillator wird im Frequenzbe-

reich durch Fourier-Transformation der Gleichung 31.1 bestimmt,

e E(w)

(1) - _
W) = m 02 — w2 + w2y’

(32)

Mit dieser Losung kann schlieflich die zweite Ordnung der Storungstheorie gelost werden.

Analog wird fiir die hoheren Ordnungen vorgegangen.
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Die lineare Polarisation ist gegeben durch PM(w) = eoxV(w)E(w) = —Nex®(w). Somit
folgt fiir die lineare Suszeptibilitdt der Lorentz-Oszillator

Ne? 1
eom % — w? + w2y’

X (w) = (33)
Entsprechend ergibt sich fiir die nichtlineare Suszeptibilitat zweiter Ordnung fiir die Summe

von zwei Frequenzen

Ne3a 1

eom? D(w1 + wo)D(w1)D(ws) (34)

X(2)(W1 + wo, Wy, We) = —

Dabei wird die Abkiirzung D(w;) = Q% — w? + iw;2y eingefiihrt. Fiir x®) gibt es drei Mog-
lichkeiten resonant zu sein, w; + wy = €, w; = Q oder wy = (). Es wird noch einmal

3 unendlich viele Ordnungen enthilt, also

hervorgehoben, dass schon das Potential ~ ax
alle ganzzahligen vielfachen der Grundfrequenz erzeugt werden kénnen (harmonische Erzeu-
gung). In einem zentrosymmetrischen Potential kénnen hingegen nur ungerade Harmonische
erzeugt werden. Zentrosymmetrisch sind amorphe Festkorper und Kristalle der Punktgrup-

pen Con, Can, Ceny Don, Dy, Den, Dsa, Th, On, S und Sg in Schoenflies-Notation.

Suszeptibilitat und Antwortfunktion

Die Gleichungen dieses Abschnitts und insbesondere deren Notation sind dem Buch , The Elements of Non-

linear Optics* von P. Butcher und D. Cotter [61] entnommen worden.

Die nichtlineare Suszeptibilitat ist im Allgemeinen ein Tensor (n+1)-ter Stufe (n bezeichnet
die nichtlineare Ordnung), der im dreidimensionalen Raum (n + 1) Eintrage enthalt, wobei
jeder Eintrag von der Frequenz abhéngt. Es gibt jedoch Bedingungen, also Symmetrien, die
die Anzahl der Freiheitsgrade einschréinkt. Die Tatsache, dass elektrische Felder reell sind,
fithrt zu der Bedingung
Xfﬁghmyan(wmwl, ey Wp) = [nggm”’an(—wg, —w1, ..., —wn)} ) (35)

Die Symmetrie der Zeitumkehr (T-Symmetrie) liefert interessanterweise den gleichen Zu-
sammenhang. Eine weitere Symmetrie ist die intrinsische Permutationssymmetrie. Fiir x™
muss gelten

X&gq,...,anq,an (Wory W1y vy W1, W) = Xﬂ)xl,...,an,an,l(wmwh ooy Wiy Wi 1) (36)
Die Bedeutung dieser Symmetrie ist, dass es keinen Unterschied machen darf, welches elek-
trische Feld, F, _, oder E, , an welcher Stelle im Produkt steht.

—1
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Der Zusammenhang zwischen der Polarisation und dem elektrischen Feld wird im Zeitbereich
durch die Antwortfunktion R beschrieben. Sie beschreibt die Reaktion eines Mediums bei
Anregung mit einem elektrische Feld. Die lineare Antwortfunktion erfiillt den allgemeinen

Zusammenhang
PO = ¢ / T RO (NE( - 7). (37)

Dabei ist R ein Tensor zweiter Stufe, welcher zwei Bedingungen erfiillen muss. Zum einen
muss Kausalitét gelten, d.h. R(7 < 0) = 0 und zum anderen muss gewédhrt sein, dass die
Felder E und P reelle GréSen sind. Diese Bedingungen sind analog zu den Symmetrien der
Suszeptibilitit. Fiir eine beliebige nichtlineare Ordnung gilt allgemein:

PM(t) = ¢ /_ ~dn.. /_ CARRU, o (71 ) By (=) B (E= 7). (39)

.....

Hier werden Vektoren durch ihre Komponenten mit Indizes bezeichnet. Die Antwortfunktion
n-ter Ordnung ist ein Tensor vom Rang n—+1. Der Zusammenhang zwischen der nichtlinearen
Suszeptibilitdat, definiert im Frequenzbereich, und der Antwortfunktion ist durch Fourier-

Transformation gegeben,
X(")(wg,wl, ey Wp) = / dﬁ.../ dTnR(”)(ﬁ, ceey Tn)EXD (—iZwﬂj) ) (39)
—00 —00 j=1

Im Frequenzbereich gilt allgemein

.....

dwl.../ dwnxggl a, (Wo, Wi, ooy W) By (w1).. By, ()0 (w — wy),
(40)
wobei w, = wy + ... + w, ist.

Im Folgenden werden diese allgemeinen Zusammenhéange auf wichtige Falle angewandt. Im
ersten Beispiel werden skalare Felder und ein amorphes, nichtlineares Medium angenom-
men. Dann vereinfacht sich Gleichung 38 fiir die nichtlineare Polarisation dritter Ordnung

im adiabatischen Limit (instantane Antwortfunktion) zu
POt) = eox® E3(2). (41)

Die Antwortfunktion hat dabei die Form R®) = x)§(7;)5(75)d(73) mit der Deltadistribution
§(7). Fiir die Suszeptibilitit ergibt sich die Konstante x(®). Aus einer instantanen Antwort
folgt, dass die Suszeptibilitdt nicht von der Frequenz abhéngt. Dieser Fall ist fiir Frequenzen

weit auflerhalb der Resonanzen gewéhrleistet und bekannt als Kleinman-Symmetrie.
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In einem zweiten Beispiel wird die lineare Antwortfunktion einer Lorentzfunktion betrachtet.
Die Antwortfunktion kann durch Fourier-Transformation der Suszeptibilitidt berechnet wer-
den. In Abb.4a ist der Brechungsindex von Saphir dargestellt. Er wurde aus verschiedenen
Quellen zusammengestellt, um die ganze Bandbreite der Resonanz im UV-Bereich abzude-
cken. Die zugehorige Antwortfunktion befindet sich in Abb. 4b. Sie lasst sich durch die lineare

Antwortfunktion eines Lorentz-Oszillators annahern. Hierzu wird die Fit-Funktion

0, t<0
R(t) = (42)
Ae ttsin(w,t) >0

verwendet. Der optimale Wert fiir die Abklingzeit ist ¢, = 0.29fs und fiir die Resonanzfre-
quenz ergibt sich w, = 10.6eV. Dieser Wert liegt etwas iiber der Bandliicke von 8.7V [72]

und entspricht der elektronischen Resonanz.

q 8 b 06
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Abbildung 4: (a) Brechungsindex von Saphir [73, 74, 75], Realteil n’ (blau) und Imaginérteil
n” (rot). (b) Die zugehorige Antwortfunktion (gelb) und Fit-Funktion (violett).

Nichtlineare Effekte dritter Ordnung

Einen besonderen Stellenwert haben in dieser Arbeit die nichtlinearen Prozesse dritter Ord-
nung, die von zwei identischen VIS-IR-Pulsen ausgehen. Sie werden hier zunéchst als ebene
Wellen der Kreisfrequenz w modelliert, die sich nicht-kollinear, d.h. mit unterschiedlichen
Wellenvektoren ausbreiten. Die Polarisation des elektrischen Feldes ist linear und senkrecht
zur Ausbreitungsebene in Analogie zur experimentellen Strahlgeometrie (vgl. Abb. 11). Die
komplexen elektrischen Felder sind definiert durch A = A(z,y,t) = Age™letFvve=ik== und

B = B(z,y,t) = Bye™'e =2 Die Gesamtheit der nichtlinearen Polarisation 3. Ord-
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nung in einem isotropen Medium, wie z. B. einem amorphen Dielektrikum, mit instantaner

Antwort ist nach Gleichung41 gegeben durch
1
PO (z,y.t) = 50X3§(A + A* + B+ B*)®. (43)

Die nichtlineare Polarisation lésst sich in verschiedene Prozesse einteilen (Der Vorfaktor wird

vernachlissigt, um die Ubersicht zu verbessern.):

THG: A® + B3+ A2B + AB? + c.c.,

SD: 3AAB* 4+ 3BBA* + c.c.,

SPM: 3AAA* + 3BBB* + c.c.,

XPM: 6AA*B +6BB*A+ c.c..

Dabei steht c.c. fiir die komplex konjugierten Anteile, THG® wird in dieser Arbeit als Ab-
kiirzung fiir die zeitliche dritte Harmonische verwendet, SD ist die Selbstbeugung, besser
bekannt als self-diffraction sowie SPM und XPM sind jeweils Selbst- und Kreuzphasenmo-
dulation. Die SD sind rdumliche Harmonische bei der Grundfrequenz, die sich auf Grund
der nicht-kollinearen Geometrie ergeben. Der Phasenterm (e“*)? = ¢"3“* entspricht der sehr
bekannten zeitlichen dritten Harmonischen, wihrend der Term (e#v¥)? = e®3%Y zur raum-
lichen dritten Harmonischen fiihrt. Die THG besteht wiederum aus mehreren rdumlichen

Harmonischen.

Experimentell enthalten die Frequenz-entarteten Prozesse SD, SPM und XPM sowohl die
elektronische (instantane) Antwort, die hier modelliert wird, als auch eine Verzogerte Kom-
ponente des Ionengitters durch Ramanstreuung, bekannt als Raman-Kerr-Effekt [68]. Die
THG ist fiir die Beobachtung ultraschneller, elektronischer Prozesse besser geeignet, da sie

nur die elektronische Antwort enthalt.

Die Phase jedes Prozesses ergibt sich aus der Summe der Phasen der einzelnen beteiligten
Felder. Die Phase wird durch komplexe Konjugation mit —1 multipliziert. Somit ergibt sich
fir die Phase der SD-Ordnung AAB*: ¢sap- = wt + 3k,y — k.z. Benachbarte rdumliche
Harmonische unterscheiden sich um den Wellenvektor 2k,. Fiir die Phase der THG-Ordnung
A?B ergibt sich die Phase ¢aap = 3wt + k,y — 3k, 2. Die Frequenz ist hier 3w. Zum Vergleich
sind die Effekte dritter Ordnung in Abb.5 graphisch durch Vektoraddition dargestellt.

Die Selbstphasenmodulation AA*A = |A|* A ist bekannt als optischer Kerr-Effekt. Die Phase
von A ist dabei abhéngig von der Intensitéit. Dies wird mit Hilfe des nichtlinearen Brechungs-

indexes ny beschrieben. Fiir den gesamten Brechungsindex folgt somit n(I) = ng+nol, wobei

8THG: Abk. fiir third harmonic generation.
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Abbildung 5: Darstellung der nichtlinearen Effekte dritter Ordnung in nicht-kollinearer Geo-
metrie durch Vektoraddition. Die Pfeile stellen die Wellenvektoren der funda-
mentalen Felder A und B dar. Benachbarte Ordnungen der fundamentalen
Frequenz unterscheiden sich um den Winkel 2a, benachbarte Ordnungen der
THG unterscheiden sich um den Winkel %a.

hier ng der lineare Brechungsindex ist. Der nichtlineare Brechungsindex ist ein Materialpa-
rameter, der im allgemeinen abhéngig von der Frequenz ist. Experimentell kann ny z. B.
mit der z-Scan Technik bestimmt werden [76]. Dabei wird die Leistung gemessen, die auf
eine Photodiode mit wohl definierter Blende trifft. Das nichtlineare Medium wird entlang
der z-Koordinate durch den Fokus gefahren. Aus der Intensitits- und z-abhangigen Fokus-
sierung durch den Kerr-Effekt kann ny, bestimmt werden. Weitere Methoden beruhen auf
der Untersuchung von Maker-Interferenzen [77], 3-Wellen-Mischung mit 2 Strahlen [78] und

zeitaufgeloste Interferometrie [79).

Phasenanpassung

Zunéchst wird die Problematik der Phasenanpassung am Beispiel der Erzeugung und Aus-
breitung der dritten Harmonischen erklart. Die THG wird in einem Medium mit Brechungsin-
dex ng = n(w) und nrpe = no+ An = n(3w) erzeugt. Folglich ist die Phasengeschwindigkeit
der THG geringer als die des erzeugenden Feldes und die Phasen verschieben sich zueinan-
der. Bei einer Phasenverschiebung von 7 ergibt sich destruktive Interferenz zwischen bereits
erzeugter und neu erzeugter THG. Das fiithrt zu einer Riickkonversion von der THG in das
erzeugende Feld. THG ist auf diese Weise nicht effizient. In vielen Fallen der nichtlinearen

Optik ist es die Herausforderung An = 0 fiir moglichst viele Frequenzen zu erreichen.

Zur allgemeinen Untersuchung der Phasenanpassung werden Energie- und Impulserhaltungs-

satz herangezogen. Die Energieerhaltung eines beliebigen nichtlinearen Prozesses ist gegeben
durch

we = wj. (44)
j=1
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Dabei ist w, die erzeugte Frequenz eines Prozesses n-ter Ordnung mit den beteiligten Feldern

der Frequenzen w;. Entsprechend kann der Impulserhaltungssatz formuliert werden:

In(w;)e; + Ak (45)

mit dem Einheitsvektor €. Der an das Medium tbertragene Impuls ist Ak. Fiir den Fall

Ak = 0 ist Phasenanpassung erreicht. Die Kohérenzlinge ist definiert als [61]

™ ™

Lion = —= — = —. (46)
Fr =S5 | K]
Fir die Erzeugung der THG ergibt sich der Spezialfall
THG )\THG
L = . 4
kol 2 [n(ATHG) — n(3NTHG)| (47)

Die Bedeutung von Lg,, ist im Anhang in Abb. 51 graphisch dargestellt. Bei der Wellen-
linge ATHY = 240nm betrigt die Kohirenzlinge 3.9 ym in MgF,. Sie ist in Tabelle?2 fiir

verschiedene Dielektrika aufgelistet.

MgF; Quarzglas SiO, Al,O; MgO
LA in ym 3.9 2.0 2.0 1.3 0.9

Tabelle 2: Kohérenzlange der THG fiir verschiedene Dielektrika. Die relevanten Brechungs-

indizes sind in der Materialiibersicht in Tabelle 3 zu finden.

2.6 lonisation und Strom

In einem Isolator kann ein Strom flieBen, wenn ein intensiver Laserpuls Elektronen vom
Valenz- ins Leitungsband anregt. Es gibt verschiedene quantenmechanische Ansétze, wie
diese Elektronendynamik behandelt werden kann. Die zeitabhingige Schrodingergleichung®
kann gelost werden [80, 81]. Sie birgt den Nachteil, dass gemischte Zusténde nicht beschrieben
werden konnen. Die Behandlung gemischter Zustande bzw. der Kohérenz wird durch die Ein-
fithrung der Dichtematrix in Kombination mit der Von-Neumann-Gleichung maéglich [82]. Mit
dem entsprechenden Hamiltonoperator entspricht sie der Optischen- oder Halbleiter-Bloch-
Gleichung [30, 83, 84]. Weiterhin konnen ab initio Simulation basierend auf der zeitabhangi-
gen Dichtefunktionaltheorie durchgefithrt werden [85, 86]. Angesichts der Experimente, die
fiir die vorliegende Doktorarbeit durchgefiihrt wurden, sind diese Theorien zu rechenaufwen-

dig, um die makroskopische Propagation in Simulationen beriicksichtigen zu kénnen.

9Erwin Schrédinger bekam 1933 den Nobelpreis fiir Physik verliehen.
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Eine klassische Behandlung der Stréme ist im Rahmen des Drude-Modells méglich [68, 70].
Das hat den Vorteil, dass der Rechenaufwand fiir Simulationen akzeptabel ist, jedoch sind im
Gegenzug verschiedene Effekte nicht enthalten [87]. Im Drude-Modell werden angeregte Elek-
tronen im Leitungsband als freies Elektronengas behandelt. Sto3e fithren zu einer Dampfung
des Stromes. Das Modell hat seinen Ursprung in der Beschreibung des linearen Brechungsin-
dexes von Metallen [88]. Die Nichtlinearitét entsteht durch die zeitabhangige Ladungsdichte
im Leitungsband in Gegenwart eines intensiven Laserpulses. Die lonisation wird durch eine
Rate modelliert. Als solche vernachléssigt sie die Vergangenheit der Materialreaktion im zeit-
abhéngigen Laserfeld und fiihrt zu einer monoton wachsenden Dichte von Ladungstrégern.
Dies passt nicht gut zu den jiingsten Resultaten der Attosekunden-Spektroskopie in Dielek-
trika, die gezeigt haben, dass die Elektronendichte oszillierend wéchst und sowohl aus einer
irreversiblen, als auch aus einer reversiblen Komponente besteht [32, 89, 90, 91]. Auch Effek-
te, die aus der Bandstruktur resultieren, wie z. B. dynamische Bloch-Oszillationen [25] sind
im Drude-Modell nicht enthalten. Effekte, wie z. B. Plasma-Defokussierung [70] und Brunel-
Harmonische [92] werden hingegen vom Drude-Modell abgedeckt.

Fiir die Stromdichte im Rahmen des Drude-Modells gilt in skalarer Formulierung [68, 70]

0 1 e
Z (7 t) + —j = —p(F, B, ) E(F 4
57t + i = (7 B, OB (18)

mit der zeitabhéngigen Ladungsdichte p und der Dampfung bzw. Stofizeit 7.. Sie wird im
Frequenzbereich gelost durch

ere F'Tiou[p(7, B, 1) E(7, 1)]

i(F,w) = . 49
57 w) m 1+ iwT, (49)

Die Fourier-Transformation wird hier mit dem Kirzel F'T}_,, bezeichnet.

Die Ionisationsrate ist abhédngig von Laser- und Materialparametern. Grundsétzlich lassen
sich zwei Regime unterscheiden. Hierfiir dient der Keldysh-Parameter [93]
B

7 (50)

Y= 27%7

der die Ionisationsenergie F;, ins Verhéltnis zum ponderomotiven Potential U, ~ I /w? stellt.
Im Fall v > 1 erfolgt die Ionisation durch Multiphotonionisation. Dabei werden mehrere Pho-
tonen gleichzeitig absorbiert, um die Bandliicke zu iiberbriicken. Im Bereich v < 1 dominiert
die Tunnelionisation. In diesem Bereich kann das elektrische Feld als klassisches Feld ohne
Quantisierung (Photonen) behandelt werden. In den Experimenten, die fiir die vorliegende

Doktorarbeit durchgefithrt wurden, gilt v > 3.
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2.7 Numerische Pulspropagation

Wie bereits im Unterkapitel 2.6 erwéahnt, stoflen quantenmechanische oder ab initio Simu-
lationen im Bezug auf die experimentellen Rahmenbedingungen in dieser Arbeit an ihre
Grenzen. Diese Simulationen sind geeignet fiir mikroskopische Simulationen einzelner oder
weniger Atome. Hier sind die Herausforderungen die verhéltnisméafig groflen rdumlichen
Skalen. Das betrifft zum einen die makroskopische nichtlineare Propagation durch 100 ym
dicke Dielektrika und zum anderen die nahezu-kollineare Strahlgeometrie (siehe Unterkapi-
tel 3.3) die beriicksichtigt werden miissen. Kollaborationen mit Arbeitsgruppen in der Fest-
korpertheorie wurden angestoen. Jedoch bedarf es weiterer theoretischer Forschungsarbeit

den Rechenaufwand fiir diese Art von Experiment zu optimieren.

Die Simulationen, die im Rahmen dieser Doktorarbeit durchgefithrt wurden, basieren auf
der Gleichung 28. Die UPPE wird numerisch mit dem Split-Step-Verfahren gelést, wobei fiir
den nichtlinearen Propagationsschritt das Adams-Bashforth-Schema zweiter Ordnung an-
gewandt wird [68]. Die Nichtlinearitit wird im Zeitbereich berechnet. Sie kann sowohl eine
nichtlineare Polarisation, als auch einen Strom in Form der Gleichung 49 enthalten. Die linea-
re Propagation geschieht im Frequenzbereich. Es werden Simulationen mit unterschiedlicher
Dimensionalitdt durchgefiihrt. Zum einen werden Pulspropagationen implementiert, die eine
transversale raumliche Komponente enthalten. Sie werden als 2D-Simulationen bezeichnet.
Die 2D-Simulationen enthalten im Anschluss an die nichtlineare Propagation eine lineare
Ausbreitung ins Fernfeld. Diese wird durch das Rayleigh-Sommerfeld-Beugungsintegral be-
rechnet [94]. Zum anderen werden (quasi-) 1D-Simulationen durchgefithrt, d.h. die Pulse
werden als ebene Wellen angesetzt und es gibt nur die raumliche Propagation entlang der z-
Koordinate. Eine 1D-Simulation kann die nicht-kollineare Strahlgeometrie der Experimente
nicht reproduzieren. Jedoch eignet sie sich innerhalb dieser Arbeit fiir die Erzeugung der
THG mit einem intensiven VIS-IR-Puls und die Erklarung der Entstehung von Doppelpul-
sen, siehe Unterkapitel 4.2. Der wesentliche Vorteil von 1D- gegentiber 2D-Simulationen ist,

dass die Rechenzeit deutlich reduziert wird.

Bei 1D-Simulationen mit zwei Pulsen besteht das Problem, dass Verzogerungsscans das
nichtlineare Messsignal, wie z. B. die THG, von beiden Pulsen enthalten. Somit entstehen
subzyklen-abhéngige Modulationen im Spektrum, die nicht den experimentellen Gegeben-
heiten entsprechen, sondern einer kollinearen Anordnung. Das Problem kann durch die Pro-
pagation von zwei gekoppelten Feldern gelost werden. Im Kapitel 7 werden solche quasi-1D-
Simulationen gezeigt. In der transienten Absorptions- und Dispersionsspektroskopie dienen
intensive VIS-IR-Pulse als Anregepulse und schwache DUV-Pulse als Abfragepulse. Inner-
halb der Simulationen wird angenommen, dass sich der intensive VIS-IR-Puls, bezeichnet

mit R, linear ausbreitet. Das entspricht der undepleted pump Néaherung [66]. Die DUV-Ab-
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fragepulse werden an das intensive VIS-IR-Feld gekoppelt. Im Fall einer instantanen Kerr-

Nichtlinearitit hat die Polarisation die Form

P(g)(Z,t) ~ ER(Z,t)2EDUv(Z7t). (51)

2.8 Pulscharakterisierung

Dieses Unterkapitel basiert inhaltlich in weiten Teilen auf dem Buch ,Laser Spectroscopy 2: Experimental

Techniques® von W. Demtroder [95].

Schnelle Photodioden erreichen Anstiegszeiten von minimal 20 ps. Es gibt keine schnelle-
ren elektronischen Schaltungen. Die Elektronik ist auf Geschwindigkeiten im GHz-Bereich
limitiert. Auch Streak-Kameras sind auf eine Zeitauflosung von 1 ps limitiert. Die Cha-
rakterisierung von Femtosekundenpulsen wird durch optische Verfahren gelost, wobei ein
Duplikat des zu vermessenden Pulses als zeitliches gate!® dienen kann. Aus einer linearen
Feldautokorrelation (Fourierspektrometer) kann das Spektrum bzw. die bandbreiten-limi-
tierte Pulsdauer bestimmt werden. Durch den Einsatz eines nichtlinearen Elementes, z.B.
durch Erzeugung der zweiten Harmonischen in einem KDPM-Kristall (bekannt als fringe-
resolved autocorrelation), konnen Abschétzungen zur Pulsdauer gemacht werden. Das Mess-
signal ist symmetrisch. Eine Rekonstruktion der spektralen Phase ist nicht moglich, aber
unter Verwendung von Modellen, z.B. der Annahme eines Gaufipulses, kann der lineare
Chirp (quadratische Phase) bestimmt werden. Diese Methode ist einfach im Labor zu im-
plementieren und kostengiinstig, da nur eine Photodiode als Detektor benotigt wird. Wird
die Photodiode durch ein Spektrometer ersetzt und eine nicht-kollineare Strahlgeometrie ge-
wahlt, so wird daraus ein FROG-Setup [96]. Frequency-resolved optical gating (FROG), zu
deutsch etwa frequenz-aufgelostes optisches Ausschneiden, ist eine sehr erfolgreiche Methode
mit einer Vielzahl von Varianten [97]. Auf FROG wird nachfolgend noch genauer einge-
gangen. Eine weitere Klasse von Methoden beruht auf der nichtlinearen Photoionisation von
Atomen (attosecond-streaking [15, 16], RABBITT [8]), auf die hier nicht genauer eingegangen
wird. Eine sehr interessante Methode ist die lineare Kreuzkorrelation mit einem bekannten
Referenzpuls, die als Fourier transform spectral interferometry bekannt ist [98]. Bei dieser
heterodynen spektralen Interferometrie muss das Spektrum des Referenzpulses E; das Spek-
trum des zu vermessenden Pulses Fs abdecken. Die gemessene spektrale Intensitit hangt
mit den elektrischen Feldern folgendermaflen zusammen:

I(w) = |Ey(w) + E2(W)’2 = ’E1’2 + ‘52’2 +2 ‘E1’ ‘E2’ cos[pz(w) — ¢1(w)]. (52)

100bersetzung: Verschluss, Blende.
HKDP: Abk. fiir Kaliumdihydrogenphosphat.
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Dabei sind ¢; und ¢, die spektralen Phasen der elektrischen Felder. Die spektrale Interfero-
metrie ist fiir diese Doktorarbeit besonders relevant, da sich die gemessenen DUV-Spektren
aus zwei Pulsen mit konstanter Verzogerung zusammensetzen. Fiir den Fall, dass ein Refe-
renzpuls existiert, ist diese Methode sehr effizient, da die spektrale Phase direkt aus dem
Interferogramm ausgelesen werden kann, ohne der Notwendigkeit iterativer Algorithmen.
Diesen Vorteil enthalt auch die SPIDER-Technik [99]. SPIDER ist das englische Akronym
fir spectral phase interferometry for direct electric-field reconstruction. Die Technik ist in ih-
rer experimentellen Umsetzung anspruchsvoll. Zwei Kopien des zu charakterisierenden Pulses
werden mit der Pulsverzogerung 7 mit einem dritten Puls in einem nichtlinearen y®-Medium
iiberlagert. Der dritte Puls ist linear gechirpt und enthéalt somit ein 7-abhangiges Spektrum

I3(wp + Q(7)). Die spektrale Phase kann analytisch aus der Messung

S(w,7) =I(w + wo) + Lr(w + wo + (7))

(53)
+2\/Ecos[¢1(w + wp) — P2(w + wy + (7)) — wr]

gewonnen werden. Abschliefend ist noch der Dispersionsscan (D-Scan) zu nennen [100]. Hier-
bei wird der Chirp eines Pulses verdndert, wobei in jedem Messschritt das Spektrum der

zweiten Harmonischen aufgenommen wird.

FROG

Bei der FROG-Technik wird eine zweidimensionale Messspur aufgenommen. Sie kann im

Allgemeinen beschrieben werden durch [96, 97|

Tenoc(w, ™) = ‘ | O:o HEWDG( — 1) (54)

Es sollte an dieser Stelle angemerkt werden, dass E(t) hier das komplexe Feld E, (t) be-
schreibt. Das optische gate G(t) kann auf verschiedene Art und Weise erzeugt werden.
Bei einem THG-FROG [101] wird die THG typischerweise in einem nicht-kollinearen Auf-
bau erzeugt und das Spektrum gemessen (siche Abb.6a). Das gate ist dann gegeben durch
G(t — ) = E*(t — 1), bei einem SD-FROG ist G(t — 7) = E(t — 7)E(t — 7)* und bei einem
SHG-FROG ist G(t — 7) = E(t — 7). Diese einfachen Zusammenhénge gelten nur bei einer
instantanen, nichtlinearen Antwort. Die Annahme ist fiir Isolatoren mit grofler Bandliicke
haufig gerechtfertigt. Weiterhin miissen alle Effekte, die wiahrend der Propagation durch das
nichtlineare Medium den Puls verandern, wie z. B. Selbstphasenmodulation, vernachléssigbar

sein.

Es gibt keinen analytischen Weg mit dem das komplexe Feld F(t) aus der FROG-Messung

bestimmt werden kann. Deshalb sind verschiedene iterative Verfahren entwickelt worden.
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Abbildung 6: (a) Experimenteller Aufbau eines THG-FROG. (b) Schematische Darstellung
des iterativen PCGP FROG-Algorithmus.

Héufig wird dabei abwechselnd die Fourier-Transformation und die inverse Fourier-Transfor-
mation angewandt. Im Frequenzbereich geht die Intensitat der Messdaten als Nebenbedin-
gung ein. Im Zeitbereich wird das Messsignal in F(t) und G(t) zerlegt. Das gelingt z. B. mit
Hilfe des mathematischen Verfahrens principal components generalized projections (PCGP).
Eine schematische Darstellung hierzu befindet sich in Abb. 6b.

Eine Methode den Fehler einer FROG-Rekonstruktion zu bestimmen ist das Bootstrapping-
Verfahren [97]. Es ist ein statistisches Verfahren, bei dem immer nur ein Teil (z. B. die Hélf-
te) der gemessenen Datenpunkte fiir die Auswertung verwendet wird. Dabei muss es sich
um eine zufallig ausgewahlte Stichprobe aus der Gesamtheit der gemessenen Daten han-
deln. Die Rekonstruktion wird einige Male wiederholt. Aus der Fluktuation der gewonnenen
elektrischen Felder lésst sich der Fehler zu jedem Zeitpunkt durch die Standardabweichung

beschreiben.
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3 Experimenteller Aufbau

Dieses Kapitel gibt einen detaillierten Einblick in den experimentellen Aufbau. Das Setup
wurde im Verlauf der Doktorarbeit geplant und aufgebaut. Auf kleine Anpassungen des

Setups wird in den jeweiligen Kapiteln noch einmal eingegangen.

3.1 Femtosekundenlaser

Im Labor steht der Arbeitsgruppe der Femtosekundenlaser ,,Femtopower Compact Pro“ der
Firma Spectra-Physics (ehemals Femtolasers) zur Verfiigung. Ein Foto des Lasers ist in
Abb. 7c zu sehen. Er besteht aus einem Titan:Saphir-Oszillator, bei dem durch Kerr-Linsen-
Modenkopplung breitbandige Pulse erzeugt werden. Darauf folgt ein Multipass-Verstéarker,
der auf dem CPA-Prinzip'? [102] beruht. Es wird eine Ausgangsleistung von ca. 4 W bei einer
Pulswiederholrate von 4 kHz erzielt und die Pulsdauer betragt 25 fs.

Um die Pulsdauer auf ca. 5fs zu verkiirzen, werden die Pulse in einer mit Neon-Gas ge-
fillten Hohlfaser (Druck ~ 2bar, Faserlinge 1 m) durch Selbstphasenmodulation spektral
verbreitert [103]. Die Pulse sind hinter der Hohlfaser zunédchst positiv gechirpt. Zwei Paare
gechirpter Spiegel mit negativer Dispersion in zweiter und dritter Ordnung erzeugen nach
Mehrfachreflexion negativ gechirpte Pulse (siehe Abb. 7b). Das Spektrum hinter den gechirp-
ten Spiegeln ist in Abb. 7a dargestellt. Es tiberspannt den Spektralbereich von 500-900 nm.
Die Durchschnittsleistung betragt an dieser Stelle ~ 0.8 W, was einer Pulsenergie von etwa
200 pJ entspricht. Der gesamte Aufbau ist darauf ausgelegt, so wenig wie moglich optische
Elemente mit positiver Dispersion zu verwenden. An Stelle von Linsen werden Optiken in
Reflexion verwendet, wie z. B. gekriimmte Spiegel. Ausnahmen bilden die Strahlteiler, wire-
grid-Polarisatoren und das Eingangsfenster der Vakuumkammer. Auch die Luft liefert einen
merklichen Beitrag an positiver Dispersion. Die Feinjustage fiir minimalen Chirp im Fokus

wird mit Hilfe von Keilen aus Quarzglas durchgefiihrt.

Die Optimierung des transversalen Strahlprofils erfolgt mit zwei Galilei-Teleskopen. Das erste
enthélt sphéarische Spiegel mit den Brennweiten f; = 50cm und fo = —30cm im Abstand
von ca. 20 cm. Die transversale Mode wird dadurch verkleinert. Ein zweites Teleskop enthalt
zwei Zylinderspiegel mit den Brennweiten f; = 50cm und fo = —20cm im Abstand von
ca. 30cm. Der zweite Spiegel ist zur Ausrichtung der Zylinderachsen rotierbar gelagert.
Somit wird aus einem runden ein elliptischer Strahl bzw. Fokus erzeugt und es besteht die

Moglichkeit Astigmatismus zu kompensieren.

12CPA: Abk. fiir chirped pulse amplification. Das Prinzip wurde 2018 mit dem Nobelpreis fiir Physik ausge-
zeichnet.
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Abbildung 7: (a) Spektrum hinter den gechirpten Spiegeln (a.u. steht in dieser Arbeit fir
beliebige Einheiten). Das Spektrum wird mit einem fasergekoppelten Spektro-
meter der Firma Avantes aufgezeichnet. (b) Mehrfachreflexion an gechirpten
Spiegeln. (¢) Femtosekunden-Lasersystem.

3.2 Mach-Zehnder-Interferometer

Diesen Teil des Setups habe ich zusammen mit meinem Kollegen Christoph Leithold aufge-
baut. Das Interferometer wird dual verwendet, zum einen fiir die eigenen Experimente zur
Erzeugung von ultrakurzen DUV-Pulsen und zum anderen fiir Experimente der interferome-

trischen Abbildung von Selbstbeugung (vgl. Anhang C).

Das Mach-Zehnder-Interferometer dient der Erzeugung von zwei identischen Pulsen mit va-
riabler Verzogerung. Es ist so eingestellt, dass die Pulse einen kleinen Winkel zueinander
aufweisen, wodurch sie rdumlich trennbar werden. Im Prinzip stehen am Ausgang des In-
terferometers sogar vier Pulse zur Verfiigung. Die Erweiterung des experimentellen Aufbaus

auf drei Strahlen mit zwei Verzogerungsstrecken wird an spaterer Stelle gezeigt.

Das Interferometer befindet sich an Luft. Es ist luftdicht eingehaust und kann bei Bedarf
mit Stickstoff gespiilt werden. Auch Zugluft wird durch die Einhausung vermieden. Nun wird

auf die wichtigsten Komponenten entlang des Strahlengangs nacheinander eingegangen (vgl.
hierzu Abb. 8):

1. Zwei gleiche spitzwinklige Keile aus Quarzglas dienen zur Dispersionskontrolle der

Pulse im Fokus. Ein Keil kann manuell verfahren werden, 1 mm Verfahrweg entspricht
einer GDD von 2.2 fs?.

2. Das pointing des Laserstrahls wird in vier Achsen stabilisiert. Hierfiir wird das ,,Com-
pact“-System der Firma MRC verwendet. Es besteht aus zwei Kippspiegelhaltern mit
Piezostellelementen und zwei 4-Quadrantendioden. Langsame Drifts werden somit un-

terdriickt. Die gemessene pointing-Stabilitdt ist in Abb. 9 dargestellt.
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Abbildung 8: Experimenteller Aufbau rund um das Mach-Zehnder-Interferometer. Gekenn-
zeichnet sind: (1) Keile aus Quarzglas zur Dispersionskontrolle, (2) 4-Quadran-
ten-Diode der Strahlstabilisierung, (3) Polarisationsdreher, (4) Strahlteiler, (5)
Prézisionspositionierer, (6) ,Ampeln“ mit wire-grid-Polarisatoren, (7) schnel-
ler shutter, (8) Periskop lenkt die Strahlen in Richtung Vakuumkammer.

3. Die Laserpulse sind am Ausgang des Lasers parallel zur Tischoberfldche (p-) polarisiert.
Experimente sollen in senkrechter (s-) Polarisation durchgefithrt werden. Das hat den
Vorteil, dass trotz der nicht-kollinearen Strahlgeometrie die elektrischen Felder skalar
behandelt werden kénnen. Hier wird die Polarisation nur durch Reflexion an Spiegeln
gedreht. Im Polarisationsdreher sind drei Spiegel so angeordnet, dass sich bei der Dre-
hung des ganzen Apparates um den Winkel § die Polarisation um 23 dreht, wobei sich

die Strahlrichtung kaum andert.

4. Die Erzeugung zweier identischer Pulse, bezeichnet mit A und B, geschieht mit zwei
Strahlteilern, die fiir die hohe Bandbreite (~ 400nm) der Pulse ausgelegt sind. Die
Strahlteiler der Firma Layertec haben folgende Spezifikationen: eine Seite hat eine
Antireflexbeschichtung mit einer verbleibenden Reflektivitat von < 2 % fiir den Bereich
500-980 nm. Die andere Seite reflektiert (48 £2) % im Bereich 440-1040 nm, wobei die
GDD ~ 0 ist. Im Interferometer werden beide Strahlen jeweils einmal am Strahlteiler

reflektiert und transmittiert. Somit durchlaufen beide Strahlen die gleiche Dispersion.

5. Zur prizisen Kontrolle der Pulsverzogerung von Puls A gegeniiber B wird ein piezoge-
triebener Linearversteller mit hoher Genauigkeit verwendet. Der Préazisionspositionie-
rer P-622.1 der Firma Physik Instrumente (PI) bietet einen Stellweg von L = 250 pm

bei einer Wiederholgenauigkeit von £1nm und einer Auflosung von 0.7 nm. Die Po-
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Abbildung 9: Pointing-Stabilitat. Dargestellt ist der Abstand Ar des Fokus-Schwerpunktes
vom Mittelwert. In einem Zeitraum von 2 min wurden 2000 Bilder aufgenom-
men. Der Mittelwert ist null und durch die schwarze Linie gekennzeichnet. Die
Standardabweichung betrdgt 1.1 pum.

sitionierung erfolgt in einem geschlossenen Regelkreis. Ein Verstellweg von L = 1nm

entspricht einer Verzégerung von 7 = 2L/c = 6.7 as.

6. Einige Optiken sind motorisiert. Somit konnen Messprogramme automatisiert ablau-
fen. Eine motorisierte Baugruppe ist die sogenannte ,,Ampel“. Die ,Farbe® der Ampel-
schaltung wird durch die Position eines Linearverstellers eingestellt. Hierzu dient der
L12-Mikro-Linearversteller der Firma Actuonix, welcher in vertikaler Richtung einen
Verstellweg von ca. 5cm abfahren kann. Es lassen sich drei Zustdnde unterscheiden,
der Laserstrahl wird blockiert (rot), zum Teil transmittiert (gelb) und durchgelassen
(griin). Letzteres wird mit wire-grid-Polarisatoren der Firma Artifex realisiert. Diese
sind diinn (80 um), was wichtig fiir die Dispersion im Setup ist. Die Transmission ist
groBer als 80 % tiber einen Wellenlangenbereich von 400-1200 nm, die Zerstorschwelle
ist ausreichend hoch und das Ausloschungsverhéltnis betrdagt 1000:1. Der Polarisator
ist rotierbar gelagert, wobei die Stellung mit einem Servomotor kontrolliert wird. Bei
dem Motor handelt es sich um einen Dynamixel der Firma Robotis, die sich als sehr
praktikabel herausgestellt haben. An spaterer Stelle steht ein Analysator im Strahlen-

gang, der s-Polarisation im Fokus garantiert.

7. Ein schneller shutter mit Schaltfrequenzen bis 65 Hz und Schaltzeiten im Bereich von

10 ms blockiert die Strahlen oder lasst sie passieren.

8. Ein Periskop leitet die Strahlen in Richtung Vakuumkammer. Die Laserstrahlen gelan-

gen durch ein 1 mm dickes Fenster aus Quarzglas in die Vakuumkammer.

Zeitliche Stabilitat des Interferometers

Im Folgenden wird die zeitliche Stabilitat des Interferometers charakterisiert, d. h. die Abwei-

chung von der eingestellten Pulsverzogerung zwischen den Pulsen A und B. Hierzu wird die
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Phase der Interferenzstreifen im Fokus ausgewertet (weitere Details zu diesem Teil des Ver-
suchsaufbaus befinden sich im néchsten Unterkapitel). Mit einer schnellen und rauscharmen
CMOS-Kamera (ORCA Flash4.0 der Firma Hamamatsu) wird der Fokus mit 1000 Bilder
pro Sekunde aufgenommen. In einem Bild wird somit iiber vier Pulse gemittelt. Die Ergeb-
nisse sind in Abb. 10 dargestellt. Die Standardabweichung betrigt s = 0.2rad. Mit Hilfe der
Beziehung ¢ = 27”025 ergibt sich bei A = 633 nm eine zeitliche Stabilitdt von s = 67 as und bei
Umrechnung in eine Lénge betragt die Standardabweichung s = 20nm. Das Spektrum des
Rauschens weist Maxima bei 50 Hz, 100 Hz und 150 Hz auf, die auf elektronisches Rauschen
zuriickzufithren sind. Des weiteren gibt es ein ausgepragtes Maximum um 120 Hz, das sich
moglicherweise auf die Vielzahl von Vakuumpumpen zurtickfithren lasst, die eine dominante

Rauschquelle fiir mechanische Schwingungen im Labor darstellen.

In den Experimenten der folgenden Kapitel liegt die Belichtungszeit der Kamera im Bereich
von 0.1-1s. So wird tiber 400 bis 4000 Pulse gemittelt. Das Rauschen der Phase verringert
etwas die Modulationstiefe der Interferenz. Langsame Drifts des Interferometers konnen wéah-
rend der Messung detektiert und im Nachhinein korrigiert werden. Hierfiir wird ein kleiner
Teil der Leistung mit einem Strahlteiler auf eine Kamera gelenkt, die den Fokus beobachtet.

Das Interferometer wird nicht aktiv stabilisiert.
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Abbildung 10: Stabilitat des Interferometers. Dargestellt ist die Phase ¢ der Interferenzstrei-
fen im Fokus in einem Zeitraum von 1min (a) und ein Zoom in die ersten
500 ms (b). Innerhalb von 1 min wurden 60 000 Bilder aufgenommen. Der Mit-
telwert der Phase ist auf den Wert 0 gesetzt worden, er ist durch die schwarze
Linie gekennzeichnet. (c¢) Spektrum der Zeitreihe.



3 Ezperimenteller Aufbau 33

3.3 Nahezu-kollineare Fokusgeometrie im Vakuum

In diesem Abschnitt wird das Kernstiick des experimentellen Aufbaus vorgestellt (siehe
Abb. 11), die Strahlgeometrie im Fokus und die zugehorige Diagnostik. Dieser Teil des Auf-
baus befindet sich in einer Vakuumkammer (Innenmafie 40 x 40 x 100 cm?®) mit angebau-
tem schwenkbarem Spektrometer, welches Auflésung im Emissionswinkel der harmonischen
Strahlung ermoglicht. An einer Vorderseite der Vakuumkammer ist eine Schwenktiir ange-

bracht, die das Arbeiten und Justieren im Inneren erleichtert.

Dielektrikum

Abbildung 11: (a) Strahlgeometrie: Pulse A und B werden unter dem Winkel ¢ = 2« in
ein Dielektrikum fokussiert. Dahinter entsteht eine facettenreiche Struktur an
rdumlichen und zeitlichen Harmonischen, wie z. B. der THG. Es kénnen Spek-
tren mit Auflosung im Emissionswinkel ¢ aufgezeichnet werden. Die Richtun-
gen x, y und z sind in dieser Arbeit so wie im dargestellten Koordinatensystem
gewahlt. Das elektrische Feld zeigt in x-Richtung aus der Bildebene heraus.
(b) Vakuumkammer inklusive angebautem schwenkbarem Spektrometer. (c)
Roboterarm zur Probenjustage und Kamera zur Fokusbeobachtung.

Die Vakuumkammer und das Spektrometer sind jeweils mit Turbomolekularpumpen aus-
gestattet. Damit wird ein Enddruck im Bereich von 10~%mbar erreicht. Der Druck wird
mit einem Penning-Vakuummeter gemessen. Beliiftet wird mit Stickstoff. Das Vakuum ist
einerseits notwendig um nichtlineare Effekte der Luft zu verhindern und andererseits um
Strahlung im VUV-Spektralbereich detektieren zu kénnen. Wasser (-dampf) in der Luft ab-
sorbiert Strahlung unterhalb von 200 nm [104].

Der Winkel zwischen den Strahlen A und B betrégt typischerweise 2a ~ 1.5°. Die Strahlen
sollen sich im Fokus schneiden, was manuell eingestellt werden muss. Zur Fokussierung dient
ein sphérischer, konkaver Fokussierspiegel mit einer Brennweite von f = 40 cm. Féllt ein kol-

limierter Strahl auf den Spiegel, so ergibt die Fokussierung unter der Annahme von Gauf}-
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Strahlen eine Rayleighldnge von ~ 1.5cm. Mit einer Kamera, auf die ein Mikroskopobjek-
tiv montiert ist, kann der Fokus beobachtet werden. Die VergrofSerung der Abbildung wird
durch transversale Translation eines Linearverstellers mit Mikrometerschraube kalibriert.
Die Kamera kann auflerdem motorisiert in den Strahlengang hinein- und herausgefahren
werden (siehe Abb.11c). Hierfiir sorgt ein Servomotor der Dynamixel Pro Serie, der eine
besonders hohe Winkelauflosung von 263 000 Schritten pro Umdrehung besitzt. Die gesamte
Baueinheit kann in z-Richtung translatiert werden, um den Fokus abzuscannen. Durch die
Verwendung eines Mikroskopobjektivs ist die Scharfentiefe der Abbildung gering. Dadurch
kann die Probe axial mit einer Genauigkeit von etwa 100 ym im Fokus bzw. im Schnittpunkt
der Strahlen positioniert werden. Hierfiir werden Verunreinigungen beobachtet, welche sich
auf der Probenoberflédche befinden. Der Fokus kann in guter Naherung als gauf3férmig ange-
sehen werden (siehe Abb.12). Er ist nicht kreisférmig sondern elliptisch und hat in x- und
y-Richtung eine Strahltaille von wg, = 50 pm und wg, = 100 pm. Wenn sich die Pulse A
und B rdumlich und zeitlich tiberlagern und interferieren entsteht ein Streifenmuster. Der

Streifenabstand betragt

A s
D = = — ~ 30 pm. 25
2sin(a) Ky pm (55)

Zwei Strahlen lassen sich im Fernfeld rdumlich voneinander trennen, wenn der Winkel o
grofler ist als die Divergenz eines Strahls. Fiir einen Gauflstrahl mit Taille wy bedeutet
das D > 3wy/2. Bei den gegebenen Parametern besteht der Fokus aus wenigen Streifen
(~ 5). Analog zur CEP im Zeitbereich wird hier das raumliche Analogon definiert. Die Phase
zwischen der Einhiillenden des Fokus und den Interferenzstreifen, bezeichnet als groove-
envelope phase (GEP) [55], ist

PaE = WT. (56)

Die Stabilitdt der GEP entspricht der interferometrischen Stabilitat. Die GEP wird mit der
Pulsverzogerung 7 eingestellt. In Abb. 12d sind Fokusse mit einer GEP von 0 und 7 darge-
stellt. Die CEP bestimmt die Interferenz von zeitlichen Harmonischen (Vielfache von wy),
wihrend die GEP die Interferenz von raumlichen Harmonischen (Vielfache von k) bestimmt.
Die CEP-Abhéangigkeit kann z. B. in einem f-2f Interferometer beobachtet werden, bei dem
der Laserpuls ein Spektrum aufweist, das eine Oktave tiberspannt und mit seiner SHG in-
terferiert. Die spektrale Bandbreite muss grof§ genug sein, um die spektrale Uberlappung
benachbarter zeitlicher Harmonischer zu ermoglichen. Um die GEP-Abhéngigkeit beobach-
ten zu konnen, muss das Verhéltnis von Kreuzungswinkel o und Strahldivergenz stimmen,
um ein breites rdumliches ,Spektrum® in k, zu erzeugen. Beide Parameter miissen so an-
gepasst werden, dass die Flanken benachbarter Strahlen bzw. raumlicher Harmonischer im

Fernfeld tiberlappen.
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Abbildung 12: (a) Fokus eines Strahles. In (c) ist der Querschnitt entlang der x-Achse (blau)
und entlang der y-Achse (rot) dargestellt. (b) Fokus bei Uberlagerung von A
und B. (d) Es entstehen Interferenzstreifen mit der Phase ¢gr = 0 (blau)
und pge = 7 (rot).

Ein Uberblick iiber die untersuchten Dielektrika befindet sich im Unterkapitel 3.4. Zur Fixie-
rung werden sie auf Metallrahmen geklebt. Diese konnen an einem Roboterarm angeschraubt
werden. Der Roboterarm besteht aus zwei Dynamixel-Gelenken (sieche Abb. 11c). Somit kann
die Probe in der x-y-Ebene verfahren werden. Weiterhin steht der Roboterarm auf einem
Linearversteller, wodurch manuell die z-Position eingestellt werden kann. Dies ist notwendig

fiir die Positionierung im Fokus.

VUV-Spektrometer mit Schwenkeinheit

Das Spektrum der im Dielektrikum erzeugten UV-Strahlung wird im VUV-Spektrometer mit
Auflésung im Emissionswinkel ¢ gemessen. Das Spektrometer 234 /302 der Firma McPherson
ist ein Seya-Namioka Monochromator mit einer Brennweite von 20 cm und einer Blenden-
zahl von f/4.5. Im Wesentlichen besteht es aus einem Eingangsschlitz, einem gekriimmten
Gitter und einer Kamera. Theoretische Grundlagen zum Spektrometer sind im Anhang A
zu finden. Die Offnung des Eingangsschlitzes ist manuell einstellbar, sie betrigt in den Mes-

sungen 100-150 yum. Der Schlitz ist vertikal (in x-Richtung) orientiert, um Winkelauflosung
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zu ermoglichen. Hinter dem Schlitz befindet sich ein Filterrad, in das bis zu 5 Filter ein-
gesetzt werden konnen. Im Finsatz ist ein Bandpassfilter mit einer Zentralwellenldnge von
254nm und einer Breite von 9nm. Dieser wird zum Test eingesetzt, um einerseits sicherzu-
stellen, dass es sich mit Sicherheit um DUV-Strahlung handelt (und nicht um eine andere
Beugungsordnung des Gitters oder Streulicht der fundamentalen Pulse) und um andererseits

die Kalibrierung des Spektrometers zu tiberpriifen.

Das Gitter wurde im holographischen Verfahren hergestellt und hat 1200 Linien/mm. Die
Dispersion ist 4 nm/mm und nach Herstellerangabe ist die Auflosung 0.1 nm bei 313 nm. Bei
einer Schlitzbreite von 150 um konnte unter Verwendung der Maker-Streifen'® eine Aufls-
sung von 0.5nm bestimmt werden. Die Gittereffizienz ist nach Herstellerangabe ~ 20 % im
Spektralbereich der THG. Als Detektor dient die CCD-Kamera Newton 920 der Firma An-
dor. Der Detektor ist back-thinned und wird mit riickwértiger Belichtung betrieben, um die
Quanteneffizienz im DUV- und VUV-Bereich zu erhéhen. Weiterhin wird der CCD-Detektor
wahrend der Messungen auf —70°C gekiihlt, um Rauschen zu reduzieren. Er besteht aus
1024 x 256 Pixeln der Grofle 26 x 26 um?. Es passt eine Bandbreite von 91 nm auf den Chip.
Informationen zum freien Spektralbereich sind im Anhang A und in Abb. 53 zu finden. Zur
Justage an Luft steht eine weitere Kamera fiir den DUV-Bereich zur Verfiigung, die Kamera
C8000 der Firma Hamamatsu. Zwischen der Vakuumkammer und dem Spektrometer be-
findet sich die Schwenkeinheit, die Winkelauflosung ermoglicht. Hierbei handelt es sich um
eine Spezialanfertigung der Firma ERO-Fithrungen. Zwei motorisierte Goniometer-Fiihrun-
gen bewegen das gesamte Spektrometer préazise auf einer Kreisbahn. Diese hat einen Radius
von R = 250 mm. Der Winkel wird von einem Winkelgeber gemessen. Der vom Winkelgeber
gemessene Winkel stimmt nicht mit dem Emissionswinkel der harmonischen Strahlung tiber-
ein, sondern muss umgerechnet werden, da sie sich auf Kreise mit unterschiedlichen Radien
und Mittelpunkten beziehen (siche Skizze 13). Auch die Probe befindet sich nicht genau auf
der Drehachse der Schwenkeinheit. Durch elementare Geometrie ergibt sich die Umrechnung

zwischen dem gemessenen Winkel ¢, und dem wahren Emissionswinkel ¢,

R?+ & —2Rd
sin(¢) = \/ - j S ann S, (57)

Die Giiltigkeit der Gleichung beschrénkt sich auf kleine Winkel der Schwenkeinheit. Der Ab-
stand zwischen den Drehachsen der Schwenkeinheit und dem Winkelgeber ist d = 152 mm.
Der Abstand zwischen der Drehachse der Schwenkeinheit und der Probe betriagt D =

112 mm.

Eine weitere technische Herausforderung ist das biegsame Verbindungselement zwischen
Kammer und Spektrometer. Es sollte auf einer geringen Lénge von 15cm einen Winkel-

bereich von £10° bei einem Durchmesser von 10 cm ermoglichen. Nur die Firma COMVAT

I3Maker-Streifen sind spektrale Modulationen der THG. Sie werden im Unterkapitel 4.2 im Detail erlautert.
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Abbildung 13: Skizze zur Ubersicht der Winkel- und Abstandsbezeichnungen.

konnte diesen Anspriichen geniigen und einen entsprechenden Membranbalg liefern. Der ver-

wendete Motor zur Automatisierung der Winkelscans muss genug Leistung aufbringen, um
einerseits das Spektrometer zu verfahren und andererseits Volumenarbeit zu leisten. Letz-
Verbiegung etwas éndert.

tere ist relevant, wenn sich im Balg Vakuum befindet, da sich das Volumen des Balges bei

Zeitliche Charakterisierung der fundamentalen Pulse

Das zeitliche Profil der VIS-IR-Pulse wird in einer THG-FROG-Messung gewonnen, so wie
im Unterkapitel 2.8 beschrieben. Eine gemessene Datenspur ist in Abb. 14a zu sehen. Die
Rekonstruktion der Datenspur (Abb. 14b) stimmt gut mit dem Original iiberein. Die Puls-
dauer der fundamentalen Pulse liegt im Bereich von 5-6fs. Fast die gesamte Energie steckt
im (Haupt-) Puls und nur ein kleiner Teil der Energie ist iiber einen Bereich von ~ 40 fs
verteilt. In Abb. 14c¢ sind ein ,,Knie“ als Vorpuls und zwei kleine Nachpulse zu sehen.
o—.
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Abbildung 14: Originale (a) und rekonstruierte (b) FROG-Datenspur. (c¢) Fir den charak-
gestellt.

40
t (fs)
terisierten Puls ist der Betrag der Einhiillenden des elektrischen Feldes dar-

Es sollte an dieser Stelle erwéhnt werden, dass die gemessenen Spektren zunédchst moduliert

sind, da im Dielektrikum THG-Doppelpulse erzeugt werden (diese werden im Unterkapi-

tel4.2 im Detail untersucht). Um von den Messdaten zur gezeigten FROG-Datenspur zu
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gelangen, wird der Wechselanteil des Spektrums extrahiert [105]. Dies geschieht durch Aus-
schneiden im Fourier-Raum und anschlieBender Riicktransformation. Normalerweise wird bei
einer THG-FROG-Messung auf Phasenanpassung geachtet (Stichwort: phase-matching band-
width). Die Kohédrenzlange ist in diesem Aufbau viel kiirzer als die Dicke des nichtlinearen
Mediums. Trotzdem geht hier keine Bandbreite verloren, da es kaum (d. h. nur innerhalb von
Lyon) Verstarkung gibt. Auch das steht im Zusammenhang mit der Erzeugung von THG-
Doppelpulsen. Die folgende Messung soll zeigen, dass die Charakterisierung funktioniert und
vertrauenswiirdige Ergebnisse liefert. Der Chirp der Pulse wird mit Keilen aus Quarzglas
variiert (siche Abb.15). Somit konnte zum einen eine optimale Stellung der Keile gefunden
werden, bei der die Pulse am kiirzesten sind. Zum anderen konnte der proportionale Zu-
sammenhang zwischen der GDD (Materialdicke) und dem rekonstruierten Chirp der Pulse

nachgewiesen werden, der theoretisch zu erwarten ist.
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Abbildung 15: Die Laserpulse werden fiir verschiedene Stellungen der Keile aus Quarzglas
charakterisiert. Pulsdauer (a) und Chirp (b) in Abhéngigkeit der GDD. Die
rote Linie in (b) ist die Einheitsgerade, die den Theoriewert anzeigt.

Bestimmung der Spitzenintensitat

Die Intensitat im Fokus ist abhangig von der Durchschnittsleistung Py, der Pulswiederholrate
frep = 4kHz, dem zeitlichen Profil und dem Fokus. Die Leistung wird mit einer kalibrierten
Photodiode gemessen und betragt abhéngig von der Abschwéchung des Lasers Py, < 15 mW
pro Strahl. Auf die Messung des zeitlichen Profils und des Fokus wurde bereits ausfiihrlich

eingegangen. Die Spitzenintensitit ist definiert durch folgende Gleichung:

I=P, ( Fron / /_ Z Fa(w, y)dedy /_ o:o ft(t)dt> o (58)
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wobei fa(z,y) und f;(t) die normierten raumlichen und zeitlichen Intensitatseinhiillenden

sind. Fiir gauBformige Einhiillende vereinfacht sich die Formel zu

Py

]0 — 188W7

(59)
wobei die typische Konvention verwendet wird: die Fliche A wird iiber den 1/e*-Abfall
definiert und t¥WHM st die FWHM-Pulsdauer, jeweils bezogen auf die Intensitit und nicht

die elektrischen Felder.

3.4 Dielektrika — Ubersicht

Die wichtigsten Eigenschaften der verwendeten Dielektrika werden hier tibersichtlich zu-
sammengefasst. Experimentell bestimmte Brechungsindizes wurden aus verschiedenen Ver-
offentlichungen zusammengefiihrt, um eine moéglichst grofie Bandbreite vom IR bis in den
VUV oder sogar EUV Bereich abzudecken. Die Brechungsindizes der Dielektrika stammen
aus folgenden Veroffentlichungen: MgF, [65, 106], SiO [60], Al,Og (73, 74, 75], MgO [107],
Quarzglas [58, 59] und Diamant [108, 109].

MgF, SiO, Al,O4 MgO Quarzglas Diamant
Dicke (pm) 100 100 100 100 100 15 0.25
Punktgruppe Dy Dy D3y Oy, — Oy,
Kristallschnitt polykrist. 001 110 100 amorph polykrist.
Inversionssym. ja nein ja ja ja ja
Bandliicke (eV) 10.8 [106] 9.05 [110] 8.7 [72] 7.3 [110] 9 [72] 5.5 [111]
ny (cm?/PW) 0.057 [72] 0.23 [110] 0.32 [72] 0.72 [110]  0.22 [72] 1.3 [111]
x® (atomic units) 0.82 4.7 7.4 16 3.5 56
n(720 nm) 1.38 1.54 1.76 1.73 1.45 241
Ngr (720 nm) 1.38 1.56 1.79 1.76 1.47 2.45
An 0.03 0.06 0.09 0.14 0.06 0.25
Ang, 0.10 0.22 0.31 0.51 0.20 0.96
GVD (fs?/mm) 23 50 69 98 43 197

Tabelle 3: Ubersicht iiber die Eigenschaften der verwendeten Dielektrika, An = n(240 nm) —
n(720nm) und Ang, = ng (240 nm) — n,, (720 nm). Der Gruppenindex ist in Glei-
chung 17 definiert. Die GVD und ny beziehen sich auf die Wellenldnge 720 nm.
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3.5 Messprogramm

Es wurde ein Messprogramm entwickelt, das zur Ansteuerung aller am Experiment beteilig-
ten elektrischen Bauteile sowie zur Ausfiihrung von Messroutinen dient. Dem Benutzer steht
eine grafische Benutzeroberfliche (GUI') zur Verfiigung, so wie sie im Anhang in Abb. 52
gezeigt wird. Als Programmiersprache wurde Matlab gewahlt. Im Verlauf der Experimente
wurden immer wieder neue Komponenten hinzugefiigt, sodass inzwischen mehr als 20 un-
terschiedliche elektronische Bauteile angesteuert werden konnen. Im Wesentlichen handelt
es sich dabei um verschiedene Linearversteller, Drehachsen bzw. Gelenke und Kameras. Das
Programm ist nicht auf ein bestimmtes Experiment zugeschnitten, sondern kann vielfaltig
eingesetzt werden. Die wichtigsten Funktionen bzw. Eigenschaften des Programms sollen im

Folgenden kurz erklért werden.

Die GUI lasst sich starten, ohne dass alle Gerédte angeschlossen sind. Die aktuell notwendigen
Komponenten kénnen nach Bedarf initialisiert werden. Im Bildschirmfoto (Anhang Abb. 52)
ist der Zustand zu sehen, in dem mehrere Geréte nicht initialisiert sind, was an den tiber-
trieben grof} erscheinenden Knoépfen mit der Aufschrift ,INIT .. zu erkennen ist. Wird einer
dieser Knopfe geriickt, so verschwindet dieser, entsprechende Geréte werden initialisiert und

die zugehorigen Funktionen erscheinen.

Es lassen sich mehrere Kameras initialisieren. Davon sind, begrenzt durch Matlab, maximal
zwei Kameras aktiv, das heifit nur diese lassen sich parallel ansteuern und auslesen. Von
einer der beiden aktiven Kameras kann das Bild dargestellt werden. Es konnen bis zu drei
verschiedene Bildbereiche (ROI'®) ausgewéhlt werden. Dies kann hilfreich sein, wenn mehrere
Signale auf einer Kamera parallel gemessen werden und Speicherplatz gespart werden muss.
Dariiber hinaus stehen Funktionen zur Verfiigung, wie z. B. der Zoom, die Summation tiber
einzelne Bildachsen, das Binnen von Pixeln und die Darstellung der rdumlichen 2D-Fourier-

Transformation.

Es konnen einzelne Kamerabilder abgespeichert werden. Weitaus wichtiger ist allerdings eine
Funktion, die es ermoglicht beliebige vordefinierte Programmablédufe zu laden, durchzufiihren
und zu speichern. Das soll an einem einfachen Beispiel erlautert werden. Eine typische Auf-
gabe besteht in der Messung der THG-Spektren in Abhéngigkeit der Pulsverzogerung 7 und
des Emissionswinkels ¢. Hierfiir muss zunéchst der genaue Ablaufplan angegeben werden,
also z. B. der Bereich der abgescannt werden soll und die Schrittweite aller beteiligten Gerate
sowie die Anzahl der Wiederholungen und die Reihenfolge der Messungen. Das geschieht in
einem separaten Matlab-Skript. Der Ablaufplan kann abgespeichert und dann in der GUI
geladen werden. Bei 300 Werten fiir 7 und 100 Werten fiir ¢ ergeben sich bei Vermessung

M GUIL Abk. fiir graphical user interface.
15ROI: Abk. fiir region of interest.
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aller Kombinationen 30 000 Spektren. Diese konnen dann per Knopfdruck aufgenommen wer-
den. Bei einer Messrate von etwa 10 Hz ergibt sich eine Messzeit von etwa einer Stunde. Es
konnen theoretisch alle initialisierten Komponenten an einer Messung beteiligt werden, das
schafft Flexibilitdt. Ein Gerdt oder Messparameter wird bei der Erstellung des Ablaufplans
eindeutig durch einen Namen, ein Kontrollelement und einen (Zahlen-) Wert beschrieben.
Bei der Programmierung wurde die Moglichkeit ausgenutzt, dass der Wert eines Kontrollele-
mentes im Messprogramm, sowohl manuell in der GUI, als auch im Programmcode gesetzt

und ausgefithrt werden kann.
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4 Nichtlineare Effekte in nahezu-kollinearer Strahlgeometrie

In allen Experimenten ist die Strahl- bzw. Fokus-Geometrie sehr &hnlich. Zwei Pulse, be-
zeichnet mit A und B, mit wenigen Zyklen und variabler Pulsverzogerung 7 kreuzen sich
unter einem kleinen Winkel von 2a ~ 1.5°. Bei einer Zentralwellenlange von 720 nm, einem
Fokus von wy = 100 yum und anndhernd gaufiférmigen Strahlen ergibt sich ein Fernfeld in
dem sich raumliche Harmonische voneinander unterscheiden lassen, aber die Flanken be-
nachbarter Beugungsordnungen tiberlappen und interferieren. Diese Strahlgeometrie wird

als nahezu-kollinear bezeichnet.

Nichtlineare Messgrofien, die bei der Grundfrequenz untersucht werden kénnen, sind die sub-
zyklen-abhéngige Pulsverzogerung [53, 54] und die Selbstbeugung, im Englischen bekannt
als self-diffraction (SD) [55]. Erstere wurde bereits erforscht, bevor ich in die Arbeitsgruppe
kam. Letztere wird in diesem Kapitel als Erstes betrachtet. Danach wird die Erzeugung zeit-
licher Harmonischer bei vielfachen der Grundfrequenz untersucht [46]. Je nach Symmetrie
des Lichtfeldes und des nichtlinearen Mediums entstehen gerade und ungerade Harmonische
oder nur ungerade Harmonische. Die zeitlichen Harmonischen bestehen jeweils aus mehre-
ren rdaumlichen Harmonischen. Das ergibt eine vielfaltige Feldverteilung mit raumzeitlicher

Kopplung, die hier genau untersucht wird.

In der vorliegenden Doktorarbeit wird die nahezu-kollineare Strahlgeometrie ausfiihrlich un-
tersucht. Es ist wenig bekannt tiber diese Geometrie, obwohl sie einige Vorteile aufweist. Im
Gegensatz zur kollinearen Geometrie kann nichtlinear erzeugte harmonische Strahlung raum-
lich von den fundamentalen Feldern getrennt werden — ohne an die Verwendung optischer
Elemente, wie z. B. Filter oder Polarisatoren, gebunden zu sein. Bei ultrakurzen Pulsen und
daraus resultierenden breiten Spektren ist die Trennung von fundamentalen und harmoni-
schen Pulsen mit Filtern oder Polarisatoren kaum moglich, da diese zum Teil nicht existieren
oder neue Probleme mit sich bringen. Im DUV- oder VUV-Spektralbereich ist die Dispersion
bzw. Absorption aller Medien sehr stark. Das ist die grundlegende Herausforderung bei der

Erzeugung ultrakurzer Pulse in diesem Energiebereich.

Die nicht-kollineare Geometrie birgt auch Nachteile, die in der nahezu-kollinearen Geometrie
abgefangen werden sollen. Mit steigendem Winkel zwischen den Fundamentalen ergibt sich
eine zunehmende Fehlanpassung der Phase auf Grund der Geometrie. Das hat einen Winkel-
chirp der rdumlichen Harmonischen zur Folge. Im Bezug auf die Erzeugung ultrakurzer Pulse
ist ein Winkelchirp nachteilig, da die Bandbreite pro Emissionswinkel verringert wird. Ein
weiterer Nachteil der nicht-kollinearen Geometrie ist, dass sich Phasenfronten von Anrege-
und Abfragepulsen, z. B. in der transienten Absorptionsspektroskopie, im Fokus schneiden,

wodurch subzyklen-abhéngige Effekte ausgewaschen werden.
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Ein weiterer Vorteil der nahezu-kollinearen Geometrie ist die Interferenz benachbarter réum-
licher Harmonischer. Der Uberlapp benachbarter raumlicher Harmonischer ermdglicht die

Erzeugung ultrakurzer Pulse im DUV.

4.1 Selbstbeugung

Zur Untersuchung der SD werden VIS-IR-Pulse, bezeichnet mit A und B, mit variabler
Verzogerung in 100 pm dicke Pléattchen verschiedener Dielektrika fokussiert. Die Intensitéat
des Pulses A betragt 10-25 ;—Vg, die Intensitat von Puls B betragt nur 0.6 CTTV\; Die Inten-
sitatsverteilung mehrerer raumlicher Harmonischer wird gleichzeitig mit der CCD-Kamera
#2 detektiert (vgl. Abb.16). Die CCD-Kamera #1 beobachtet den Fokus und dient als

Phasenreferenz zum Abgleich des Interferometers.

CCD
#1
Dielektrikum P/
5 CCD
3w
(20 == & _;;,I
-5

Abbildung 16: Setup zur Untersuchung der Selbstbeugung. ST: Strahlteiler.

Die SD-Ordnungen erscheinen unter den Emissionswinkeln ¢ = £3,+£5, ...«. Thre Frequenz
ist gleich der Frequenz der fundamentalen Pulse A und B. In einer kollinearen Geometrie (die
Bezeichnung wiirde dann von SD zu SPM wechseln) wéaren ihre Phasen perfekt angepasst.
Die nahezu-kollineare Geometrie verursacht eine gewisse (geometrische) Fehlanpassung der
Phase. Fir die Parameter A = 720nm, a = 0.75° und dem Brechungsindex von Quarzglas
ergeben sich nach Gleichung46 die Koharenzlangen Ly, = 360 pum fiir die erste SD-Ordnung
mit Emissionswinkel 3o und Ly, = 120 pm fiir die zweite SD-Ordnung mit Emissionswinkel
5a. Die Kohérenzlange ist somit grofler als die Probendicke fiir die erste SD-Ordnung und

entspricht in etwa der Probendicke fiir die zweite SD-Ordnung.

Die Ergebnisse sind in [55] veroffentlicht worden. Die Experimente wurden von Aseem Pati,
Christoph Leithold und mir gemeinschaftlich durchgefiihrt. Die theoretische Ausarbeitung
und Simulation geschah in Kooperation mit meinem Betreuer Adrian Pfeiffer. Details zu
den Ergebnissen des Experimentes sind im Anhang B zu finden. Hier sollen die wesentlichen

Beobachtungen kurz vorgestellt werden.
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Es konnen zwei verschiedene Arten von Interferenzen im ¢ — 7—Diagramm unterschieden
werden: 1.) geneigte Interferenzstreifen, die im Bereich zwischen den Beugungsordnungen
dominant sind und 2.) vertikale Interferenzstreifen, die auf den Beugungsordnungen do-
minieren (vgl. Anhang Abb.54). Die Interferenzstreifen 1. Art kénnen durch die Modelle
,Kaskadierte Vierwellenmischung“ und , Periodische Mehrfach-Filamentierung* erklart wer-
den. Ersteres wird im néchsten Abschnitt genauer erlautert, auf Letzteres wird im Anhang
B eingegangen. Ein Modell zur Beschreibung der Interferenzstreifen 2. Art ist die ,Lokale

Verdanderung der Transmission®, das ebenfalls im Anhang B zu finden ist.

Ein weiteres Experiment, das auf SD beruht, ist die ,Interferometrische Abbildung von
Selbstbeugung®. Es wird von meinem Kollegen Christoph Leithold geleitet, wobei ich am
Aufbau und an ersten Messungen beteiligt war. Die Idee des Experiments wird im Anhang

C erlautert.

Kaskadierte Vierwellenmischung

Das prominenteste Modell zur Beschreibung der Selbstbeugung ist die , Kaskadierte Vier-
wellenmischung® (CEWM: Abk. fiir cascaded four-wave mizing) [112]. Kaskadierung entsteht
hier durch die Dicke der Probe. Die Dielektrika konnen nicht als einzelne, diinne Schicht an-
gesehen werden. Die Beugungsordnungen addieren sich aus einer Vielzahl von Dipolen jeder
Atomlage des Festkorpers auf. Die erste Schicht erzeugt durch Vierwellenmischung die erste
Beugungsordnung aus den fundamentalen Pulsen A und B. In der zweiten Schicht wird durch
Vierwellenmischung des neuen gesamten elektrischen Feldes die zweite Beugungsordnung er-
zeugt. Das kann beliebig fortgesetzt werden. So kann durch einen nichtlinearen Prozess drit-
ter Ordnung eine hohe rdaumliche Beugungsordnung erzeugt werden. Gleiches gilt im Prinzip

auch fiur zeitliche Harmonische.

Es sollte an dieser Stelle angemerkt werden, dass sich im Rahmen einer instantanen Antwort
CFWM kaum von héheren nichtlinearen Ordnungen unterscheiden lasst. Zum Beispiel sind
die Phasen der Beugungsordnungen, welche durch CFWM (~ (A + B)*(A + B)(A + B))
erzeugt werden, nicht zu unterscheiden von den Phasen der Beugungsordnungen, die durch
eine nichtlineare Polarisation fiinfter Ordnung (P® ~ (A + B)°) generiert werden. So ge-
niigt es haufig, die nichtlinearen Prozesse dritter Ordnung bzw. CFWM zu betrachten. Die
Wellenmischung ist ein sehr verbreitetes, anschauliches Hilfsmittel. Sie kann sogar auf die

Erzeugung hoher Harmonischer tibertragen werden [113].

In den Grundlagen im Unterkapitel 2.5 wurde bereits gezeigt, dass sich die Phasen der betei-
ligten Felder bei der Wellenmischung addieren. Die fundamentalen elektrischen Felder seien

gegeben durch A = Age!@t=n+hytecr) ynd B = Bye!@W—kvwwtece) Die erste SD-Ordnung
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bei 3o ist gegeben durch AAB* ~ /@t=C=0n)+C+Dkyy+C-Neon) — pilw(t=27)+3kyy+tvon) Be-
nachbarte raumliche Harmonische unterscheiden sich genau um die Phase —wr + 2k,y. Fir

die relevanten raumlichen Ordnungen ergeben sich die Phasen:
e 5z AAAB*B* ~ ¢!w(t=37)+5kyytece)
e 3a: AAB* ~ iwt=2n)+3kyytoon)
o la: Aund AAAx ~ e/ @it=m)+kyytecn)
o —lo: Bund BBBx ~ e!Wthkwytecn)

e —3a: BBA* ~ ¢iw(ttn)=3kyytecr)
e —5a: BBBA*A* ~ ¢l@(t+20)-5kyytocr),

Die Phasendifferenz der benachbarten Beugungsordnungen fithrt im Bereich des rdumlichen

Uberlapps zur Interferenz. Als Funktion von 7 ergeben sich die Interferenzstreifen 1. Art.

4.2 Dritte Harmonische Erzeugung und Doppelpulse

Im Folgenden wird die Erzeugung der dritten Harmonischen (THG) inklusive der zugehérigen
rdaumlichen Harmonischen untersucht. THG steht hier explizit fiir die zeitlichen Harmoni-
schen. Das Kernstiick des experimentellen Aufbaus ist in Abb. 17a schematisch dargestellt.
Das Spektrum der dritten Harmonischen (siche Abb. 17b) wird mit dem VUV-Spektrome-
ter gemessen. Das Besondere ist hierbei die Auflosung im Emissionswinkels ¢. Details zum

experimentellen Aufbau sind im Kapitel 3 zu finden.

Die Emissionswinkel konnen durch Addition von Wellenvektoren bestimmt werden (vgl.
Abb. 17¢). Die Phasen der verschiedenen raumlichen Harmonischen der THG werden analog
zu den Phasen der SD-Ordnungen hergeleitet. Am Beispiel der THG, die im Winkel ¢ = /3«
emittiert wird, ergibt sich AAB ~ /@ {=CH0N)+2=Dkyy+Q+von) — pilw(t=2n)+hkyy+3vcr)  Fir

die Phasen der relevanten rdumlichen Ordnungen folgt:
o "sa: AAAAAB*B* ~ eUWt=5T)+Tkyy+30cE)

5/30: AAAAB* ~ eWt—47)+5kyy+3vcn)

3/3c: AAA ~ lWt=3T)+3kyy+3¢cm),

s AAB ~ (@W(t=2m)+kyy+3¢cm)

/s ABB ~ ¢/ @t=m)=kyyt3pcn)

‘3/3042 BBB ~ ez‘(wt—3kyy+3goCE)’
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e 5/3a: BBBBA* ~ Wt =Skyy+3ecn)
e 7/3c.: BBBBBA*A* ~ W (t+27)=Thkyy+3pcp)

Die Interferenz benachbarter rdumlicher Harmonischer der THG ergibt somit in Abhéngig-

keit von 7 die gleiche Frequenz w wie die Interferenzerscheinung 1. Art der SD.

dla 1
7/3 b

5/3 > w J
1 =
H]
5 T os
-1/3 &
£

-1
5/
-7/3

w (eV)

C A A
THG

1/3a
B

Abbildung 17: (a) Experimenteller Aufbau zur Untersuchung raumlicher und zeitlicher Har-
monischer Strahlung. Eingezeichnet sind die rdumlichen Harmonischen der
THG. (b) Gemessenes Spektrum der THG mit Emissionswinkel ¢ = «. (¢) Die
Addition von Wellenvektoren beschreibt die Emissionswinkel der raumlichen
THG-Ordnungen. Die Addition von A, A und B ergibt den Emissionswinkel
¢ =13

Die Phasenanpassung hat bei den bisherigen Betrachtungen zur SD eine geringe Rolle ge-
spielt, da die Frequenzen von SD und den Fundamentalen degeneriert sind, was in einer
relativ groflen Kohéarenzlange resultiert. Das ist bei der THG nicht der Fall. Die Phasenan-
passung bzw. Fehlanpassung wird in diesem Unterkapitel sehr wichtig. Fiir die Parameter
A =T720nm, o = 0.75° und dem Brechungsindex von Quarzglas ergibt sich die Kohéarenzlan-
ge Lgop, = 2.0 pm fur die beiden raumlichen THG-Ordnungen mit den Emissionswinkeln 1/3 «

und 3/3 . Das ist deutlich geringer als die Dicke der verwendeten Dielektrika (~ 100 pm).

Entstehung von Doppelpulsen

Die Fehlanpassung der Phasen zwischen der Fundamentalen und der THG fiihrt zur Erzeu-
gung von Doppelpulsen, was im Folgenden anhand der analytischen Integration der UPPE
gezeigt werden soll. Es wird eine eindimensionale Losung gesucht, das heifit die nicht-kol-

lineare Geometrie wird nicht behandelt. Auch Beugung wird zunéchst vernachlassigt. Die
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Nichtlinearitit geht von der Polarisation PV eines intensiven VIS-IR-Pulses aus. Unter

diesen Annahmen folgt aus Gleichung 27

iE(z,w) = —ik(W)E — ﬁpNL(ZvW) (60)

mit der Definition § = “"C(“g Das elektrische Feld E beschreibt die Propagation der THG

mit der Frequenz w. Die nichtlineare Polarisation ist die Quelle dieses Feldes. Diese inhomo-
gene gewohnliche Differentialgleichung erster Ordnung wird durch Variation der Konstanten

gelost. Die Losung der homogenen Gleichung beschreibt die lineare Propagation,

En(z,w) = A(0,w)e” k)=, (61)
Die partielle Losung wird durch Variation der Konstanten — A(z,w) — erhalten,
Ep(z,w) = —6/ PNL(Z',w)eik(‘“)zldzle_ik(”)z. (62)
0

Das nichtlineare Medium befindet sich im Bereich 0 bis z. Die Gesamtlosung ist die Summe

aus homogener und partieller Losung,

B(z,w) = By + B, = @ [E(ow 5/ PVE(, w0)e™ @ g/ (63)

Das elektrische Feld der THG bei z = 0 ist F(0,w) = 0. Fiir die nichtlineare Polarisation

folgt bei einer instantanen Antwortfunktion
PN (z,w) = X [ dindunduoy Blen) Blun) Blug)e Hr e bz, — ) (64)

mit der Definition w, = w; + wy 4+ wy und dem Feld der Fundamentalen B(w). Es wird
angenommen, dass das Feld B linear propagiert. Somit wird SPM vernachléssigt und es wird
die undepleted-pump-Naherung angewandt. Diese Ndherungen sind fir kleine Intensitdten
gerechtfertigt. Weiterhin kann der Brechungsindex n;p iiber das gesamte Spektrum von
Puls B als konstant angesehen werden. Damit vereinfacht sich die nichtlineare Polarisation

A
PNE(z,w) = PVE(0, w)e " emir?, (65)
Die nichtlineare Polarisation wird in die Gleichung 63 eingesetzt, somit folgt

E(z,w) _ —zk zﬁPNL(O w)/ G_i%nmz/eik(w)z/dz/. (66)
0
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Das Integral kann in dieser Form analytisch gelost werden,

PNL
E(z,w) = —M (e—i%nmz _ e—ik(w)z) ‘ (67)
Die Differenz der Brechungsindizes ist An = n(w) — nyg. Der erste Summand der Glei-
chung 67 entspricht dem fiihrenden THG-Puls, der mit U bezeichnet wird. Dieser breitet
sich mit der Gruppengeschwindigkeit des fundamentalen Pulses B aus und erfiahrt inner-
halb der Néherungen keine Dispersion, das heifit er bleibt wéihrend der Propagation kurz.
Der zweite Summand ist ein zweiter nachlaufender THG-Puls, der mit V bezeichnet wird.
Dieser propagiert mit der normalen Dispersion des DUV-Spektralbereiches und wird somit

gechirpt.

Die Aufspaltung in zwei Pulse kann anschaulich mit Hilfe der in den Grundlagen einge-
fithrten Vibrationsdiagrammen dargestellt werden, siche Abb. 18. Auf der linken Seite der
,Gleichung® ist das insgesamt erzeugte THG-Feld wahrend der Propagation dargestellt. Das
Feld durchlauft im Diagramm eine Kreishahn gegen den Uhrzeigersinn, deren Mittelpunkt
gerade um den Radius nach links verschoben ist. Die instantane nichtlineare Polarisation,
inklusive der Phase, die in der Propagationsgleichung enthalten ist, tragt eine Phase von
—7/2. Die lineare Propagation ist ein Phasenfaktor, also eine Drehung im Uhrzeigersinn.
Auf der rechten Seite der ,,Gleichung® ist eine Zerlegung der Propagation in die beiden Pul-
sen U und V zu sehen. Im ersten Summanden ist die dispersionsfreie Propagation von Puls U
dargestellt. Die nichtlineare Polarisation und die lineare Phase kompensieren sich. Der gelbe
Vektor entspricht der Summe aus U und —iPN%. Die lineare Phase dreht bei Betrachtung in-
finitesimaler Propagationsschritte den gelben Zeiger wieder zurtick auf die Achse. Der zweite
Summand beschreibt die Propagation von V — einmal erzeugt, propagiert dieser linear, was

einer Drehung um den Koordinatenursprung entspricht.
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Abbildung 18: Vibrationsdiagramm zur Veranschaulichung der THG-Doppelpuls-Entste-
hung. Ep ist das fundamentale Feld, welches hier die Phase 0 hat. Es erfolgt
eine Zerlegung des THG-Feldes (blau) in die Pulse U und V.

Die Erzeugung von THG-Doppelpulsen erscheint paradox. Intuitiv wiirde man einen gechirp-

ten langen Puls erwarten. Das ist aber nicht der Fall. Es sollte an dieser Stelle angemerkt
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werden, dass die Erzeugung von THG-Doppelpulsen das erste Mal theoretisch von Stoker
et al. [114] beschrieben wurde. Auflerdem ist der Effekt verwandt mit der Beobachtung von
Maker-Streifen [115]. Hier wird anstelle von breitbandigen kurzen Pulsen ein starker Dauer-
strichlaser einer Wellenldnge verwendet. Die Fehlanpassung der Phase fithrt dabei zu Maxima
und Minima in der Erzeugung und der Effizienz der THG in Abhangigkeit der Probendicke,
die durch Drehung des nichtlinearen Mediums verdndert wird. Maker-Streifen wurden auch
in HHG-Spektren von Gasen beobachtet [116].

Der zeitliche Abstand der Pulse U und V ist gegeben durch

T, = gAngr (68)

mit der Definition fiir die Differenz des Gruppenindexes Ang, = ng,(wrua) — ngr(wig). Fur
ein 100 um dickes MgFo-Pléattchen ist Tlfng 2 = 33fs. Eine Aufspaltung in zwei getrennte
Pulse erfolgt somit nur, wenn der fundamentale Puls B ultrakurz ist (Pulsdauer im Bereich
von wenigen fs). Die Erzeugung der Doppelpulse ist in Abb. 19 fiir verschiedene Propagati-
onslangen z zu sehen. Hierfiir wurde eine 1D-Simulation durchgefiihrt, so wie es im Unterka-
pitel 2.7 beschrieben wird. Die Aufspaltung in Doppelpulse fithrt zu einer charakteristischen
Modulation des Spektrums. Diese Modulation wird im Folgenden auch als Maker-Streifen
bezeichnet. Es ist deutlich zu sehen, dass sowohl der fundamentale Puls B als auch Puls U
iiber die gesamte Propagationslénge von 100 ym gleich bleiben. Nur die CEP von U éndert
sich dreimal so schnell wie die von Puls B. Der Puls V wird hingegen gechirpt und besitzt

eine geringere Gruppengeschwindigkeit v,, (wrpa).

Exp Sim Ana
MgF, 35+£5 31+£5 33
SiO, 81+ 8 69+ 7 73
Al,O; 1164+12 974+10 107
MgO 1864+20 169+17 170

Tabelle 4: Zeitlicher Abstand 7}, der Pulse U und V in fs. Die Dicke der Dielektrika ist
jeweils 100 um. Die Auswertung der experimentell (Exp) erhaltenen Spektren
werden den Simulationen (Sim) basierend auf der UPPE und der Gleichung 68
(Ana), die aus dem analytischen Modell folgt, gegentibergestellt. Fiir die Werte
von Exp und Sim wird die Fourier-Transformation des Spektrums ausgewertet.
Das angegebene Fehlerintervall entspricht der FWHM-Breite des AC-Anteils im
Zeitbereich.

Aus den experimentellen Daten kann auch auf den zeitlichen Abstand 7}, der Pulse U und V

zuriickgeschlossen werden, T}, ist in der Modulation des Spektrums kodiert. In Tabelle 4 ist
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T, aus experimentellen Daten, Simulationen und der analytischen Rechnung fiir verschiede-
ne 100 pum dicke Dielektrika zusammengestellt worden. Der Vergleich von Experiment und
Theorie zeigt eine gute Ubereinstimmung innerhalb der Fehlergrenzen und validiert somit
die Modelle. Der Pulsabstand ist in MgFy mit 7,/9"> = 33fs am geringsten und bei MgO
mit TM99 = 170 fs am groBten. Es wird eine Skalierung mit der Bandliicke festgestellt. Eine
grofe Bandliicke bedeutet eine geringere Dispersion der Gruppengeschwindigkeit und so-
mit einen kleineren Pulsabstand 7. Die geringere Dispersion von Mgk, ist von elementarer

Bedeutung fir die Erzeugung ultrakurzer Pulse im DUV (siehe Kapitel 6).

a b
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Abbildung 19: Fundamentaler Puls B (rot) und THG (blau) fiir verschiedene Propagations-
langen z = 0.1 um (a und b), z = 20 um (c und d), z = 60 um (e und f) und
z =100 pm (g und h) im Zeitbereich (linke Spalte) und im Frequenzbereich
(rechte Spalte). Die UPPE wird numerisch in 1D integriert. Es wird der li-
neare Brechungsindex von MgFs verwendet und als Nichtlinearitat wird eine
instantane Polarisation dritter Ordnung angesetzt. Die Betrachtung erfolgt

aus einem mit dem fundamentalen Puls mitbewegten Bezugssystem.
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Bestimmung des linearen Brechungsindexes

Eine erste Idee war den linearen Brechungsindex aus der Modulation des Spektrums zu
erhalten. Dabei hat sich herausgestellt, dass dies nur begrenzt moglich ist. Trotzdem soll das
Vorgehen hier vorgestellt werden, da weitere Analysen der Spektren in d&hnlicher Art und

Weise durchgefiihrt werden.

Basierend auf Gleichung 67 hat die Intensitat des DUV-Spektrums die Form

p < ;W 2
I(Z,CU) = I(O7M) ‘e_zEnIRZ _ 6—Zzn(w)z

| | (69)
=1(0,w) (1 e etm{dn}z _ piTAnz e”%A”z) :

Nun werden die einzelnen Summanden durch Methoden der spektralen Interferometrie von-

einander getrennt [98, 117]. Hierfiir wird die inverse Fourier-Transformation des Spektrums in

den Zeitbereich t,, berechnet. Drei Bereiche konnen im Zeitbereich unterschieden werden, der

DC-Anteil (DC: Abk. fiir direct current, Ubersetzung: Gleichstrom) bei ¢,, = 0 und die beiden

AC-Anteile (AC: Abk. fiir alternating current, Ubersetzung: Wechselstrom) bei ¢, = +7),.

Diese werden jeweils ausgeschnitten und zuriick in den Frequenzbereich transformiert (vgl.
hierzu auch Abb. 28 im Unterkapitel 5.2). Sie haben die Form

I(O7w>e—i%Anz
IDC(Za w) = I(O’w> (1 + e—Q%Im{An}z) (70)
I(0,

(0,w)eteanz,

Die Groflen I und I, sind zueinander komplex konjugiert und enthalten Informationen tiber
das Verhéltnis von U und V, sowohl in Amplituden- als auch in Phasenrelation. Die Grofie
Ipe gibt Auskunft iiber den spektral aufgelosten Energieinhalt der Summe beider Pulse. Der

Imaginérteil der Brechungsindex-Differenz Im{An} folgt aus der Kombination

I
ID_(L = 2 cosh (Im{An}iz) (71)
und resultiert in
Im{An} = - acosh 1o (72)
w2 2VI_I. )’

Das Symbol acosh steht fiir die Funktion Areakosinus hyperbolicus. Der Realteil der Bre-
chungsindex-Differenz Re{An} kann durch

I w
i 6—2;2Re{An}z (73)
I,
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isoliert werden. Allerdings tritt hier folgendes Problem auf: An kann durch An + 27m "~ =
An—l—m% mit m € 7Z ersetzt werden, ohne dass sich das Spektrum dndert. Diese Uneindeutig-

keit in der Phase verhindert die Bestimmung des Realteils der Brechungsindex-Differenz.

Zusammenfassend wird festgehalten, dass nur die Differenz des Imaginérteils des Brechungs-
indexes aus der Messung bestimmt werden kann. Allerdings ist die Absorption bei den un-
tersuchten Dielektrika in diesem Spektralbereich ~ 0. Der Realteil der Brechungsindex-

Differenz ist nicht eindeutig rekonstruierbar.

THG-Spektren mit Winkelauflosung

Mit Hilfe des schwenkbaren Spektrometers wird die THG mit Auflésung im Emissionswinkel
und in Abhéngigkeit der Pulsverzogerung gemessen. Querschnitte durch dieses 3D-Daten-
material sind in Abb. 20 dargestellt.
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5/3 5/3

3/3 3/3

1/3 13
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713 713
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LARAARET -1/3 -1/3
WU ELLALL -3/3 -3/3
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45 5 55 6 6.5 -
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Abbildung 20: Experimentelle Daten (a und b) und Simulation (¢ und d) der normierten
Intensitdt der THG in Abhéngigkeit des Emissionswinkels und der Frequenz
w bei 7 =0 (a und ¢) und der Pulsverzogerung 7 bei w = 5.67¢V (b und d)
erzeugt in MgF,. Adaptiert aus [46].
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Die Intensitat eines Pulses betragt im Fokus [4 p = 4 % Bei Pulstiberlapp ist die Spitzenin-
tensitit 16 %’g Der Winkel zwischen Strahl A und B ist 2o = 1.5°. Verschiedene Dielektrika
werden vermessen, fiir die Messdaten in Abb. 20 wurde MgFs verwendet. Die Messergebnisse
sind fir alle Dielektrika dhnlich. Es sind alle rdumlichen Harmonischen von ¢ = —7/3« bis
/3 zu sehen. Die Beugungsordnungen mit ¢ = +1/3« sind die Intensivsten. Sie sind sogar
intensiver als die Beugungsordnungen in Richtung der Fundamentalen mit Winkel 4+3/3 . Die
Spektren aller raumlichen Harmonischen sind moduliert. Die Beugungsordnungen +5/3 o und
+7/3ac weisen einen deutlichen Winkelchirp auf und sind weniger intensiv. Die Spektren mit
Emissionswinkel ¢ = 43/3a;, erscheinen auf der roten Seite des Spektrums bei 4.5€eV etwas
breiter zu sein, als Spektren anderer Emissionswinkel. Hierbei handelt es sich um Streulicht,
welches die fundamentalen Pulse im Spektrometer erzeugen. Das ist ein typisches Problem
der kollinearen Messgeometrie, das hier noch einmal deutlich wird. Ein Vorteil des THG-
Doppelpulsspektrums ist, dass der AC-Anteil des Spektrums vom Streulicht unbeeinflusst
bleibt.

In Abhéngigkeit der Pulsverzogerung ergibt sich eine Interferenz mit geneigten Streifen zwi-
schen den rdumlichen Harmonischen der THG, die analog zur SD erklart werden kann (vgl.
Unterkapitel 4.1). Die Abhangigkeit der Phase der Beugungsordnungen der THG wurde be-
reits zu Beginn dieses Unterkapitels diskutiert. Sie hangt von ¢gr = w7 ab. Die in Richtung
der fundamentalen Pulse propagierende THG im Winkel +3/3 a entsteht unabhangig von .
Alle anderen raumlichen Harmonischen sind begrenzt auf Pulstiberlapp. Die Entstehung der

Ordnungen in +7/3« ist auf den engsten 7-Bereich von wenigen fs eingeschrénkt.

Entsprechend den experimentellen Parameter werden 2D-Simulationen auf Basis der UPPE
erstellt (vgl. Abb.20 ¢ und d), so wie es im Unterkapitel 2.7 beschrieben wird. Als Nicht-
linearitdt wird die instantane Polarisation dritter Ordnung verwendet. Experiment und Si-
mulation stimmen gut tiberein. Die Merkmale, wie z. B. die Maker-Streifen, der Winkelchirp

und die Interferenz benachbarter raumlicher Harmonischer, werden reproduziert.

Propagation hoherer raumlicher Harmonischer

In diesem Abschnitt wird die Propagation der THG in den hoheren raumlichen Harmoni-
schen mit den Emissionswinkeln £+5/3 v, £7/3 a genauer behandelt. Die Untersuchung erfolgt
an MgFs. Um die Bezeichnung der verschiedenen Ordnungen zu vereinfachen, werden in
diesem Abschnitt folgende Abkiirzungen verwendet: ,5THG® steht fiir die THG mit dem
Emissionswinkel 5/3 «v, ,3SD* steht fiir die erste Ordnung der Selbstbeugung im Winkel 3a.

Analog folgen die Bezeichnungen fiir alle anderen zeitlichen und raumlichen Harmonischen.

Die Erzeugung der THG bei hoheren raumlichen Harmonischen unterscheidet sich von der
Erzeugung der 1'THG und 3THG. Letztere konnen direkt durch Vierwellenmischung erklért



4 Nichtlineare Effekte in nahezu-kollinearer Strahlgeometrie 54

werden. Innerhalb der nichtlinearen Prozesse dritter Ordnung ist die Erzeugung der héheren
Ordnungen nur durch Kaskadierung moglich. Die 5THG kann {iber zwei verschiedene Pfade
erzeugt werden, siche Abb. 21a. Ein Pfad fithrt iiber die 3THG (griine Vektoraddition), die
Kaskadierung wird beschrieben durch (3THG)AB*. Der andere Pfad fihrt tiber die 3SD
(blaue Vektoraddition), die Kaskadierung erfolgt hier durch (3SD)AA.
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Abbildung 21: (a) Die Erzeugung der THG mit Emissionswinkel 5/3 « kann durch Addition
von Wellenvektoren auf zwei verschiedenen Pfaden (griin und blau) erklart
werden. Das Spektrum der THG ist fiir ¢ =5/3c (b) und ¢ =7/3 (c) abge-
bildet. Als nichtlineares Medium wird MgFs verwendet. Die experimentellen
Daten sind blau und die Simulationen sind rot (unter Verwendung von P®))
und gelb (unter Verwendung von P®)) dargestellt.

Die gemessenen Spektren zeigen, dass die Modulationstiefe der Maker-Streifen in den héhe-
ren rdumlichen Beugungsordnungen abnehmen, siehe Abb.21 b und c¢. Simulationen unter
Verwendung einer nichtlinearen Polarisation dritter Ordnung P®®) zeigen, dass der blaue Pfad
der Dominate ist. Das lasst sich dadurch erkléren, dass die 3THG nicht phasenangepasst ist
(Lgon ~ 4 um). Die 3SD ist hingegen deutlich besser phasenangepasst (Lo, ~ 380 um). So-
mit steigt die Intensitat der 3SD kontinuierlich wahrend der Propagation bis zur Riickseite
der Probe an. Das fithrt zu der interessanten Beobachtung, dass der fithrende Puls U in-
tensiver wird als der nachlaufende Puls V. Im Spektrum entspricht das einer Abnahme der
Modulationstiefe. Die Propagation der 7TTHG kann auf analoge Art und Weise erklért wer-
den. Die Modulationstiefe ist hier im Verhéaltnis zur 5THG noch geringer, siche Abb. 21 b und
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c. Ein Vergleich zwischen Experiment und Simulation zeigt, dass die gemessenen Spektren

starker moduliert sind als die Simulation mit P®.

Wird in der Simulation eine nichtlineare Polarisation fiinfter Ordnung der Form P®) ~
x® E(t)° verwendet, so sind die Spektren im Vergleich zur Simulation mit P®) deutlich
starker moduliert. Der Unterschied liegt darin, dass keine Kaskadierung notwendig ist, um die
5THG zu erzeugen. Die gemessenen Modulationstiefen der 5THG und 7THG liegen zwischen
den beiden Simulationen mit P® und P®). Daraus lisst sich schlieBen, dass die nichtlineare
Polarisation hier nicht nur Effekte dritter Ordnung, sondern auch hohere Nichtlinearitaten
enthilt, z.B. die Summe aus P® und P®). Die genauere quantitative Untersuchung der
héheren nichtlinearen Polarisationsterme erfolgt nicht, da die Anzahl der freien Parameter

fiir die Simulationen zu hoch ist.

Pulsenergie und Effizienz

In der nahezu-kollinearen Geometrie ist die Frage nach der Pulsenergie und der Effizienz der
THG nicht trivial zu beantworten. Der Grund hierfiir ist, dass die Strahlung mit einer gewis-
sen Verteilung iiber dem Emissionswinkel abgestrahlt wird und sich benachbarte raumliche
Harmonische tiberlappen und interferieren. Einzelne Pulse kénnen auch im Fernfeld nicht
eindeutig isoliert werden. Was hingegen definiert werden kann, ist die abgestrahlte Pulsener-
gie pro Winkel E,. Sie bezieht sich auf die Summe der Pulse U und V. Die Pulsenergie wird

aus den Spektren berechnet.

Die experimentellen Parameter sind die Folgenden: Die Offnung des Eingangsschlitzes des
Spektrometers betriagt 150 um. Der Schlitz befindet sich in einem Abstand von 36 cm hinter
der Probe. Somit ist der Winkelbereich den das Spektrometer einfangt 0.024°. Die Diver-
genz eines fundamentalen Strahles ist im Vergleich 0.12°. Aus den von der CCD-Kamera
registrierten Zéhlereignissen Z; jedes Pixels ldsst sich E, bestimmen. Aus den gemessenen
Spektren wird zunéchst die Anzahl der Photonen pro Winkel N}, berechnet, die den Schlitz
passieren,
/ Zz Zi N, e 1

= , 74
ph te:vpfrep 2Nvie NK"aG ( )

Dabei ist t.y, die Belichtungszeit, f,., ist die Laserpuls-Wiederholrate, N, ist die Grofle
des Elektronentopfes eines Pixels, Ny; ist die Anzahl an Bit des A/D-Wandlers, nk ist die
Quanteneffizienz der Kamera und 7n¢ ist die Gittereffizienz. Fiir die in Abb. 20 gezeigten
Daten ist t.;, = 0.3s und f,., = 4kHz. Die Kamera hat laut Herstellerangabe folgende
Spezifikationen: N, = 10%, Ny, = 16, ng = 0.25 im Spektralbereich der THG. Fiir das
Gitter gilt laut Datenblatt ng = 0.2. Die geometrische Umrechnung in die Einheit 1/mrad
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entspricht N, = 2.4 N,;,. Die Umrechnung zur Energie erfolgt durch Multiplikation mit der

mittleren Photonenenergie Awy,
E, = Npnhwy. (75)

In Tabelle5 sind N, und E, fiir verschiedene Emissionswinkel aufgelistet. Die Energie von
1pJ entspricht 1.2 - 10° Photonen mit einer Photonenenergie von 5.2¢eV. Typischerweise
ist das Spektrum nahezu komplett moduliert, was bedeutet, dass die Halfte der Energie in
Puls U und die andere Halfte in Puls V steckt. Im Emissionswinkel ¢ = 4/3« zwischen den
réaumlichen Harmonischen steht somit ein Fluss von 1.4 - 10'° Photonen/s zur Detektion zur
Verfiigung (bezogen auf den Offnungswinkel des Schlitzes). Dieser Winkel ist relevant fiir die

Erzeugung ultrakurzer Pulse, die in Kapitel 6 erforscht wird.

Winkel E, (pJ/mrad) N, (107 Photonen/mrad)

/3 =0.25° 190 23
330 =0.75° 83 10
4/3a0=1.00° 6.8 0.81
530 =1.25° 8.8 1.1

Tabelle 5: Gemessene Pulsenergie und Photonenzahl pro Winkel der THG fiir verschiedene

Emissionswinkel bezogen auf die Erzeugung in MgFy mit o = 0.75°.

Die Effizienz nrye ist das Verhéltnis aus der Energie der THG zur Energie der fundamen-
talen Pulse. Es ist nicht zielfiithrend sie fiir verschiedene raumliche Harmonische anzugeben,
da sie explizit vom ausgewahlten Winkelbereich abhéngen wiirde. Deshalb wird die Gesam-
tenergie der THG berechnet, d. h. es wird iiber alle Emissionswinkel summiert. Somit ergibt
sich die Effizienz nryg = 1.2 - 10~% in MgF,. Die Effizienz ist auf Grund der Fehlanpassung
der Phase relativ gering. Innerhalb einer 2D-Simulation ergibt sich unter Verwendung der
bekannten experimentellen Parameter die Effizienz 27, = 5 - 107°. Experiment und Simu-
lation unterscheiden sich hier um einen Faktor zwei. Die Ursache konnte darin liegen, dass

die Simulation die dritte Raumdimension vernachléssigt.

Interessant ist auch die Abhéngigkeit der Effizienz in Abhangigkeit der Dicke der Probe. Sie
ist in Abb. 22 dargestellt und basiert auf einer 1D-Integration der UPPE. Das Maximum der
Effizienz wird nach der Kohéarenzlange Ly, erreicht. Die Effizienz oszilliert bis ca. z = 25 um
mit der Periode 2L;,,. Fiir z > 25 ym ist die Effizienz konstant. Das kann folgendermafien
erklart werden: Fir jede einzelne Frequenz ergibt sich eine periodische Abhédngigkeit, so wie
sie im Anhang in Abb.51 gezeigt wird. Auf Grund der Dispersion ist die Periode 2Ly,
fiir jede Frequenz leicht unterschiedlich. Die Modulationstiefe nimmt deshalb tiber z ab.
Ubertragen in den Zeitbereich entspricht hier eine konstante Effizienz der Aufspaltung in

zwei getrennte Pulse.
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Abbildung 22: Simulation der Effizienz der THG in Abhéngigkeit der Propagationsdistanz z

innerhalb einer 1D-Simulation mit einem VIS-IR-Puls. In MgF, betragt die
Koharenzlange L., = 3.9 pm.

4.3 Graphen als Probe

Die Herstellung von Graphen wurde 2004 von Konstantin Novoselov und Andre Geim ver6f-
fentlicht. Sie haben viele der einzigartigen Eigenschaften von Graphen untersucht [118] und
wurden im Jahr 2010 dafiir mit dem Nobelpreis fiir Physik ausgezeichnet. Die Besonderheit
von Graphen liegt vor allem in der Bandstruktur, die einen Dirac-Kegel im I'-Punkt der

Brillouin-Zone aufweist.

Hier werden zwei Experimente mit Graphen durchgefiihrt: zum einem wird die Transmission
von Graphen im DUV gemessen und zum anderen wird die THG in Graphen erzeugt. Die
beiden Experimente dienen der Vorbereitung fiir die zeitaufgeloste Spektroskopie. In beiden
Experimenten wird einlagiges Graphen verwendet, welches auf der Riickseite!® eines 200 um
dicken Quarzglas-Substrates aufgebracht ist. Das Substrat ist transparent fiir die THG. Die

Proben sind kommerziell erhéltlich und wurden bei der Firma Graphenea gekauft.

Bei der Messung der statischen Transmission von Graphen 79"¢ wird die THG zunachst in
Borosilikatglas erzeugt. Dieses Glas hat sich hierfiir gut geeignet, da es fiir die THG absor-
bierend wirkt. Somit wird der nachlaufende Puls V absorbiert und das Spektrum ist nicht
moduliert (vgl. Abb.23a). Die Graphen-Probe befindet sich zwischen der DUV-Erzeugung
und dem Spektrometer, welches auf den Emissionswinkel ¢ = 1/3a ausgerichtet ist. Fir die
Berechnung von 79" wird das transmittierte Spektrum vom reinem Substrat mit dem von
Substrat und Graphen ins Verhéltnis gesetzt. Die in Abb. 23b gezeigte Transmission stellt
die Mittelung von 100 Einzelmessungen dar. Die Transmission hat ein Minimum von 93 %
bei 4.7eV =264nm. Das ist in guter Ubereinstimmung mit der Literatur [119]. Der Grund
fir die erhhte Absorption (und Reflexion) ist die Resonanz mit der Van-Hove-Singularitat
im M-Punkt der Brillouin-Zone bei 4.6 eV [120].

16 Als Riickseite wird die vom Laser abgewandte Seite bezeichnet.
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Abbildung 23: (a) Spektrale Intensitat der THG mit reinem Quarzglas-Substrat (rot) und
dem mit einer Lage Graphen auf der Probenriickseite (blau). Daraus resultiert
die Transmission von Graphen 79" im DUV-Spektralbereich (b). Dargestellt
ist in (b) nur der Bereich mit mehr als 4% der maximalen spektralen In-
tensitdt. Das Fehlerintervall (grau gefarbter Bereich) ist gegeben durch den
statistischen Fehler des Mittelwertes.

In einem zweiten Experiment wird die 3. Harmonische in Graphen erzeugt (siche Abb. 24).
Die Graphen-Probe wird dafiir im Fokus der Pulse A und B platziert. Die Spitzenintensitét
betragt 6.2 % bei Uberlagerung der Pulse A und B mit einer GEP von 0. Die Intensitét liegt
knapp unter der Zerstorschwelle von Graphen. Bei hoheren Intensitdten konnte keine THG-
Emission von Graphen mehr festgestellt werden. Die THG wird im Emissionswinkel ¢ = /3«
gemessen. Die Probe wird wihrend der Messung mit dem Roboterarm auf einer Zickzack-
Bahn bewegt, um Schaden in Graphen durch thermisches Heizen oder andere kumulative
Prozesse zu verringern. Die Mittelung iiber viele Probenpositionen verringert die Tiefe der
Modulation der Spektren. Die Ursache hierfiir liegt in der Oberflachenqualitéit des Substrates.
Eine kleine Anderung der Dicke des Substrates fiihrt zu einer Anderung der Periode und der
Phase der Maker-Streifen. Die Phase der Maker-Streifen dndert sich mit

21z
Apcr = Y (An(3X) — An(})), (76)
wobei An(\) = n()\) — n,,(\) proportional zur Anderung der CEP des Pulses U bzw. V ist
(vgl. Gleichung 18). Schon bei einer Propagation der THG um 1 gm und dem Brechungsindex

von Quarzglas ergibt sich eine Verschiebung der Maker-Streifen um Apcp = 7.

Erstaunlich ist, dass das Substrat ca. 10°+5-mal dicker ist als Graphen und dennoch ihre
Beitrédge zur THG in der gleichen Groflenordnung liegen. Das hat zwei Griinde: zum einen
liegt die effektive Dicke (die Kohédrenzlange) des Substrates bei 2 ym und zum anderen ist
die Nichtlinearitat in Graphen um drei GréBenordnungen grofer als die von Quarzglas [120].
Aus der Messung kann streng genommen die THG-Emission von Graphen nicht bestimmt

werden, da sich die elektrischen Felder — und nicht die Intensititen — der im Substrat und in
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Abbildung 24: (a) Spektrum der THG erzeugt im Substrat I°“* (rot) und im Substrat mit
einer Lage Graphen auf der Riickseite I°“*97¢ (blau). Es wurden jeweils 20
Spektren gemittelt. (b) Emission E9"* der THG in Graphen im Verhéltnis
zum Substrat. Das Fehlerintervall (grau geférbter Bereich) entspricht dem
statistischen Fehler des Mittelwertes.

Graphen erzeugten THG phasenrichtig addieren. Um auf die THG-Emission in Graphen zu-
riickschlieffen zu konnen, ist es notwendig die komplexe Transmissionsfunktion von Graphen
zu kennen. Aus der in Abb. 23 gezeigten Messung ist jedoch nur der Betrag der Transmission
bekannt.

Im Folgenden wird zur Abschétzung der THG-Emission von Graphen E9" trotzdem an-
genommen, dass sich die Intensitiaten addieren lassen. Innerhalb dieser Annahme lasst sich
E97¢ . definiert durch das spektrale Intensitatsverhaltnis von Graphen zu Substrat, bestim-

men durch

e TBEw) TR (W)
i) | Igb)

— T(w) (77)

mit der gemessenen Transmission 79" und den Gleichanteilen der Spektren Ipc, die in
Abb. 24 a gezeigt werden. Nur die DC-Anteile der Spektren werden verwendet, um die Mo-
dulation zu entfernen. Das Ergebnis ist in Abb.24b dargestellt. Auffillig ist die erhohte
Emission im Bereich der Van-Hove-Singularitat bei 4.6eV. Die Emission steigt unterhalb
von w = 4.7eV von 0.2 auf 0.6 an. Nicht nur die Absorption, sondern auch die Nichtlineari-

tdat von Graphen ist somit im Bereich der Van-Hove-Singularitit grofier.

Wird die Phase der Maker-Streifen von Spektren mit reinem Substrat und von Substrat
mit Graphen voneinander abgezogen, so resultiert eine linear abfallende Phasendifferenz als
Funktion von w. Das bedeutet eine Zunahme der Dispersion zwischen U und V. Urspriinglich
war die Idee, aus dieser Phasendifferenz etwas iiber die Phase der Nichtlinearitidt und die
optische Dicke von Graphen zu lernen. Jedoch fithren zwei leicht unterschiedliche Substrat-
dicken zum gleichen Ergebnis. Die beiden Messungen, die verglichen werden, beziehen sich

auf unterschiedliche Positionen auf dem Substrat. Die Dicke miisste auf wenige Nanometer
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iibereinstimmen, was nicht garantiert werden kann. Eine eindeutige Zuordnung der Phase

zum Substrat bzw. zum Graphen ist somit nicht mdoglich.

Es gibt in der Literatur bereits verschiedene Experimente zur Erzeugung von Harmoni-
schen in Graphen. Dabei werden mehrere Moglichkeiten aufgezeigt die Effizienz der harmo-
nischen Erzeugung zu erhéhen, durch elliptische Polarisation [121], Anpassung der Fermi-
Energie [122] und Resonanz mit der Van-Hove-Singularitit [120]. Es wird sogar von der Er-
zeugung hoher Harmonischer bis in den EUV-Bereich berichtet [123]. Es gibt jedoch Unter-
schiede zu den hier berichteten Experimenten. Im Vergleich zur Literatur kann hier durch
die Verwendung ultrakurzer Pulse (tf"HM = 6 fs) und des bewegten Roboterarmes die sehr
™W

hohe Spitzenintensitat von 6.2 5 erreicht werden, ohne dass irreversible Schaden entstehen.

Die hochste Intensitéat, von der bisher berichtet wurde, betragt dagegen nur 3 % [123].

4.4 Seifenlamelle als Probe

Auch Fliissigkeiten riicken mit der Entwicklung entsprechender Zubehore, wie z. B. Disen fiir
die Erzeugung diinner Wasserfilme im Vakuum [124], in den Fokus der Starkfeldphysik [125,
126]. Hier soll eine Seifenlamelle als nichtlineares Medium verwendet werden. Sie kann eine
sehr diinne Schicht von wenigen Nanometern ausbilden. Da in fliissiger, wassriger Phase
viele organische Stoffe 16slich sind, konnte die Seifenlamelle zu einer breiten Palette von
Anwendungen im Hinblick auf die Methoden der Starkfeldphysik, wie z. B. der transienten
Absorptionsspektroskopie, fithren. Hier soll gezeigt werden, wie sich die Seifenlamelle in

starken Feldern verhélt.

Mit einem Kupferrahmen wird eine Seifenlamelle mit einem Durchmesser von 1 cm erzeugt.
Die Losung besteht aus destilliertem Wasser, 0.4 % Natriumlaurylsulfat (SDS) und 24 %
Glycerin [127]. SDS ist das Tensid und Glycerin dient als Verdunstungsschutz. Die Vaku-
umkammer wird mit Stickstoff gespiilt, um die Transmission der Luft im DUV zu erhohen.
Vakuumkonditionen sind nicht moglich, da die Seifenlamelle dann verdampfen wiirde. In der
Literatur wird berichtet, dass die diinnste Schicht der Seifenlamelle!” mehrere Tage iiber-
stehen kann[127]. Hier konnten im Experiment Haltezeiten von einigen Minuten erreicht
werden. Nach dem Verschwinden der Seifenlamelle wird sie mit Hilfe des Roboterarms er-
neuert, der hierflir in den Vorrat an Seifenlosung greift. Dieser befindet sich unterhalb des

Strahlengangs.

Die Seifenlamelle wird mit den ultrakurzen VIS-IR-Pulsen A und B in der nahezu-kollinearen
Geometrie bestrahlt. Die dritte Harmonische wird in der Seifenlamelle erzeugt. Die Spektren
werden im Emissionswinkel ¢ = 1/3 wihrend der Lebenszeit der Lamelle gemessen (siehe

Abb. 25). Sie werden mit einer Rate von 10 Hz aufgezeichnet. Folgendes kann beobachtet

1"Diese wird auch als Newton black film bezeichnet.
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werden: bei Spitzenintensitdten oberhalb von 12 % ist die Lamelle sofort geplatzt, sobald
der Laserstrahl nicht mehr blockiert wird. Eine mogliche Ursache ist das Verdampfen von
Wasser im Fokus durch thermisches Heizen. Unterhalb dieser Intensitiat nimmt die Lebenszeit
der Lamelle deutlich zu. Bei 8 % betragt die mittlere Lebensdauer schon mehrere Minuten.
Lebenszeiten im Bereich von mehreren Stunden, wie sie in [127] beschrieben werden, werden
hingegen nicht erreicht. Die Ursache kann im kontinuierlichen Gasfluss durch die Spiilung

mit Stickstoff liegen.
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Abbildung 25: (a) Spektren der THG, die in einer Seifenlamelle erzeugt wird, als Funktion
der Zeit. Jedes einzelne Spektrum ist normiert worden, um die Sichtbarkeit
zu verbessern, da die Intensitit iiber der Zeit stark abnimmt. (b) Spektrale
Intensitit einer beliebigen Frequenz (hier 5.1¢V) als Funktion der Zeit. (c)
Die Daten aus (a) sind reskaliert als Funktion der Dicke z der Seifenlamel-
le dargestellt. (d) Normierte Transmission einer dielektrischen Schicht nach
Gleichung 78 mit Brechungsindex n; = 1 und ny = 1.3. Die Transmission
wurde mit einer Gauf}-Funktion multipliziert, die dem Spektrum der THG
ahnelt, um die Vergleichbarkeit zwischen (c) und (d) zu verbessern.

Die Spektren zeigen eine periodische Blau- bzw. Rotverschiebung als Funktion der Zeit (siche

Abb. 25a). Die Seifenlamelle kann als dielektrische Schicht der Dicke z angesehen werden.
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Durch Reflexion und Interferenz im Fabry-Perot-Etalon ergibt sich eine frequenz- und di-

ckenabhéngige Transmission der Form [128]

dning exp(—ing“z
T — 12XP( 20)

. 78

(n1 +n2)? — (1 — n2)? exp(—i2ny22) (78)
Der Brechungsindex der Luft ist n; und der Brechungsindex der Seifenlamelle ist ny. Die
Zeitachse kann somit in die Schichtdicke umgerechnet werden. Dies geschieht hier, wie in [127]
beschrieben, anhand der Auswertung der Transmissionsmaxima bei einer Frequenz. Die ex-

perimentelle Beobachtung stimmt sehr gut mit Gleichung 78 iiberein (vgl. Abb. 25 ¢ und d).

Im Hinblick auf die Anwendbarkeit fiir die zeitaufgeloste Spektroskopie ist festzuhalten, dass
innerhalb der ersten 100s (Schichtdicke > 100nm ~ A\/2) die Spektren von Propagations-
effekten dominiert werden. Dieses Zeitintervall ist fiir die Spektroskopie daher ungeeignet.
Erst wenn die Schichtdicke kleiner als A/2 ist, bleibt das Spektrum zeitlich konstant, bis
die Seifenlamelle platzt. Dieses Zeitfenster konnte fiir die Spektroskopie verwendet werden.
Dabei ist die Spitzenintensitat auf etwa 8 % limitiert, um eine Lebensdauer von mehreren

Minuten zu gewahrleisten.

4.5 Dritte, fiinfte und siebte Harmonische im Vergleich

In diesem Unterkapitel werden die zeitliche 3., 5. und 7. Harmonische untersucht, die in einer
15 um dicken Quarzglas-Probe erzeugt werden. Die THG wird im Emissionswinkel ¢ = /3«
die fiinfte Harmonische bei ¢ = /5« und die siebte Harmonische bei ¢ = /7« gemessen. Die

in Abb. 26 dargestellten Spektren enthalten mehrere Besonderheiten.
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Abbildung 26: Gemessene Spektren der THG (a), der 5. Harmonischen (b) und der 7. Harmo-
nischen (c) erzeugt in einem 15 pm dicken Quarzglas-Substrat. Die Bandliicke
betragt £, = 9eV (gestrichelte schwarze Linie).

Auffillig sind die Modulationen mit zwei unterschiedlichen Perioden und unterschiedlichen

Modulationstiefen, die bei der THG besonders ausgeprigt sind. Beide Modulationen neh-
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men auf der 5. Harmonischen deutlich ab und sind oberhalb von 9eV nicht mehr zu sehen.
Diese Beobachtungen lassen sich folgendermafien erkliaren: Die langperiodige Modulation der
THG (mit vier Maxima) entspricht der schon ausfiihrlich diskutierten Erzeugung von Dop-
pelpulsen durch Fehlanpassung der Phase (Maker-Streifen). Die grofle Periode ergibt sich
auf Grund der geringen Probendicke von L = 15pum, die in einem Pulsabstand von nur
T, = 11fs resultiert. Die zweite Modulation des THG-Spektrums weist eine deutlich gerin-
gere Periode und eine Modulationstiefe von wenigen Prozent auf. Diese ist, dhnlich zu den
zuvor beschriebenen Beobachtung in einer Seifenlamelle, durch Mehrfachreflexion der THG-
Pulse an der Vorder- und Riickseite der Probe zu erkliren (Fabry-Perot-Etalon). Ein Teil der
THG-Doppelpulse wird an der Riickseite reflektiert. Aus den Fresnel-Gleichungen ergibt sich
ein Reflexionskoeffizient bei senkrechtem Einfall von 4 %. Die zuriickpropagierenden Pulse
werden noch einmal an der Vorderseite reflektiert. In Summe ergibt sich mit Hilfe der Glei-
chung9 eine Modulationstiefe von 7y, = 15%. Sie ist im Experiment mit 1y, = 9% etwas
geringer. Eine Ursache hierfiir kann in der endlichen Stabilitdt des Interferometers liegen.
Die Belichtungszeit der Kamera von 0.1s fiihrt zu einer Verringerung der Modulation durch
die Summation tiber viele Laserpulse. Der zeitliche Abstand zwischen den direkt transmit-
tierten und den reflektierten Doppelpulsen betragt T, = 2Lng (wrpe)/c = 167fs, was in

Ubereinstimmung mit der gemessenen Modulationsperiode ist.

Die 5. Harmonische tiberspannt den Energiebereich von 8-10¢eV. In diesem Bereich befindet
sich die Bandliicke von Quarzglas mit £, = 9eV. Oberhalb der Bandliicke ist keine Modula-
tion mehr zu sehen. Die Ursache hierfiir ist die Absorption. Die erzeugte Strahlung wird noch
wahrend der Propagation wieder absorbiert. Die detektierte Intensitat wird auf der Riickseite
der Probe erzeugt. Es kann sehr gut unterschieden werden zwischen dem Bereich unterhalb
der Bandliicke, in dem die Propagationseffekte in der Probe die Spektren beeinflussen und
der Erzeugung von Strahlung oberhalb von E,, die der Emission aus einer diinnen Schicht

entspricht.

Die 7. Harmonische hat eine Energie von 12eV im VUV-Spektralbereich. Die Fluktuatio-
nen auf dem Spektrum sind im Gegensatz zur 3. und 5. Harmonischen auf Rauschen des
Detektors zuriickzufiihren. Der Photonenfluss ist in diesem Spektralbereich Nahe der De-
tektionsgrenze, wobei erwdhnt werden muss, dass die Gittereffizienz unterhalb von 10eV
laut Herstellerangabe stark abfallt und in diesem Bereich unter 10 % liegt. Die Erzeugung
und Charakterisierung ultrakurzer Pulse im VUV sind nicht Teil dieser Doktorarbeit, den-
noch sind sie topaktuelle Forschungsthemen. In einer Verotffentlichung aus dem Jahr 2019
wird z. B. von der Erzeugung intensiver 1.8 fs Pulse im VUV durch dispersive-wave Emission
berichtet [50].
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5 Zeitliche Charakterisierung der dritten Harmonischen

Dieses Kapitel basiert auf der eigenen Verdffentlichung [129] und enthélt iibersetzte Passagen.

Im vorherigen Kapitel wurde die Erzeugung von DUV-Doppelpulsen berichtet. Anhand von
Modellen wurde der zeitliche Verlauf bzw. die Pulsdauer diskutiert. Eine experimentelle
Methode zur zeitlichen Charakterisierung fehlt jedoch noch. In diesem Kapitel wird hierfiir

eine geeignete Methode entwickelt.

Ultrakurze Pulse im DUV werden fiir verschiedene Techniken der ultraschnellen Spektro-
skopie verwendet [39, 130, 131, 132]. Eine zeitliche Charakterisierung der Pulse ist oft er-
forderlich, aber die experimentellen Bedingungen schrianken die Methoden fiir die Charak-
terisierung ein. Wenn ein bekannter Referenzpuls verfiigbar ist, konnen lineare Techniken
der spektralen Interferometrie verwendet werden [98]. Ohne bekannten Referenzpuls kénnen
nichtlineare Methoden wie FROG [96] oder SPIDER [99] verwendet werden. Wiahrend diese
Verfahren im VIS-IR sehr erfolgreich sind, ist ihre Anwendung im DUV aufgrund niedri-
ger Pulsenergien und des Fehlens geeigneter nichtlinearer Kristalle oft unmoglich. Intensive
Pulse mit Pulsenergien im pJ-Bereich konnen durch Frequenz-entartete Verfahren wie SD-
FROG [42] oder transient grating (TG-) FROG [43, 133] charakterisiert werden. Auch Multi-
photonenprozesse in gasformigen Medien werden zur Pulscharakterisierung genutzt, z. B. in
der fringe-resolved autocorrelation (FRAC) dritter Ordnung [48] oder in der Kreuzkorrelati-
on [134]. Dies erfordert jedoch intensive Pulse und der zugrunde liegende nichtlineare Prozess
ist resonant, was die Pulsrekonstruktion erschwert. Fiir niedrigere Pulsenergien werden oft
intensive VIS-IR-Pulse verwendet, um den nichtlinearen Prozess zu unterstiitzen, wie z. B.
bei den Methoden zero-additional-phase (ZAP-) SPIDER [44] oder cross-correlation FROG
(XFROG) [135, 136]. Diese wurden mit Pulsenergien im 100 pJ-Bereich getestet.

In diesem Kapitel wird ein Verfahren zur gleichzeitigen Charakterisierung von zwei unbe-
kannten und unabhéngigen Laserpulsen vorgestellt und im DUV-Spektralbereich demons-
triert. Spektren der beiden DUV-Pulse mit einer festen Pulsverzogerung werden aufgezeich-
net, wahrend ein unbekannter VIS-IR-Puls mit einem der DUV-Pulse mit einer variablen
Verzogerung iiberlagert wird. Dadurch wird die Phase eines DUV-Pulses durch XPM verscho-
ben. Zwei Varianten der Implementierung des XPM-Scans werden vorgestellt, genannt edge
und center. Die aufgezeichneten Daten enthalten sowohl Amplituden- als auch Phaseninfor-
mationen, was eine analytische Pulsrekonstruktion ermoglicht. Gleichzeitig kann die Giite
der Rekonstruktion iiberpriift werden, indem die komplexwertige Datenspur mit dem rekon-
struierten Datensatz verglichen wird. Dies kombiniert den fiir SPIDER-Methoden typischen
Vorteil der Stringenz und Schnelligkeit der analytischen Rekonstruktion mit der Uberpriif-
barkeit durch den Vergleich mit der rekonstruierten Datenspur, wie sie fiir FROG-Methoden
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typisch ist. Diese Vorteile enthélt auch die kiirzlich eingefiihrte Methode zur Charakterisie-
rung von VIS-IR-Pulsen ,Interferometrische Abbildung von Selbstbeugung*[137, 138]. Ein
weiterer und sehr wichtiger Vorteil der Charakterisierung mit XPM-Scans ist, dass Pulsener-

gien von wenigen Picojoule ausreichen.

5.1 Experimenteller Aufbau

Experimentell werden zwei ultrakurze VIS-IR-Pulse, hier bezeichnet mit A und R, nahezu-
kollinear in ein Dielektrikum mit variabler Verzogerung 7 fokussiert, siche Abb. 27a. Dabei
ist die Strahltaille ~ 100 gm, der halbe Offnungswinkel ist o = 0.55° und die Polarisation
der elektrischen Felder ist senkrecht zur Einfallsebene. Als Probe wird ein 100 gm dickes po-
lykristallines MgFo-Plattchen verwendet. Fiir die Methode wére jedes isotrope Dielektrikum
mit groBer Bandliicke geeignet. Die Pulse A und R sind &hnlich, da sie durch Strahlteilung
eines Laserpulses entstehen (Zentralwellenlinge A4 g = 720nm, Pulsdauer tﬁ%HM = 6fs
und Spitzenintensitit /4 r = 4 1% ). Diese Ahnlichkeit ist aber keine Voraussetzung. Es wird

das Spektrum der THG gemessen, das kollinear zu A abgestrahlt wird.

0 50 100
7 (fs)

Abbildung 27: Der Puls A erzeugt die DUV-Pulse U und V wahrend Puls R XPM mit
variabler Verzogerung 7 induziert (a). Der Verzogerungsscan I(w, 7) ist in (b)
dargestellt. Die Phase von I (w = 5.2 €V, 7) ist in (c) abgebildet. Der in den
Varianten edge und center verwendete Verzogerungsbereich ist jeweils rot und
gelb markiert. Adaptiert aus [129].
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5.2 Analytische Pulsrekonstruktion in zwei Varianten

Die 1D-Pulspropagation in z-Richtung ist gegeben durch (vgl. Gleichung 63)

E(z,w) = ¢(w) (Eg(w) —1

;jlc(/f) /Oz dz' PNE(, w)eik(w)zl) (79)
mit der Winkelfrequenz w, dem Brechungsindex n(w) und k(w) = n(w)%. PN ist die nicht-
lineare Polarisation, Ey(w) = E(z = 0,w) und ¢(w) = ¢l(mr2=k@)= beschreibt die lineare
Ausbreitung im Bezugssystem der Geschwindigkeit ¢/n;g. Mit der Einschrankung auf die
lineare Propagation der fundamentalen Pulse und der Annahme n(w;r) = njg, kann die
Gleichung 79 fiir DUV-Frequenzen gelost werden: Eyy(z,w) o (1 — ¢(w)). Die Erzeugung
von Doppelpulsen ist bereits bekannt. Fiir die THG von Puls A wird der fithrende Puls mit
U und der nachlaufende Puls mit V bezeichnet, genau wie schon im vorherigen Kapitel. Am
Ende der MgFs-Platte sind U und V ~ 35fs voneinander getrennt. Sie besitzen jeweils eine
Pulsenergie von ~ 15pJ bezogen auf die Apertur des Spektrometer-Schlitzes. DUV-Pulse
werden ebenfalls kollinear in Richtung von R und bei Pulsiiberlapp auch in den Bereich
zwischen R und A emittiert, aber diese DUV-Strahlung wird nicht detektiert.

Ein Scan der Pulsverzogerung 7 ergibt eine Datenspur der Form (siehe Abb. 27b)
I(w,7) = |U(w,7) + V(w,7)|*. (80)

Als Vorbereitung fiir die Pulsrekonstruktion wird die inverse Fourier-Transformation der
modulierten Spektren beziiglich w berechnet. Danach wird die Wechselkomponente bei posi-
tiven Zeiten ausgeschnitten. Anschliefend erfolgt die Fourier-Transformation zurtick in den

Frequenzbereich, damit ergibt sich
I (w,7)=U"w,7)V(w,T). (81)

Diese Art der Spektralanalyse ist analog zum Unterkapitel 4.2. Zur Ubersicht sind in Abb. 28

die einzelnen Schritte fiir ein 7 dargestellt.

Fir 7 > 50 fs interagiert Puls R weder mit U noch mit V, siehe Abb. 27c. Da sich R schneller
als V ausbreitet, iiberholt R den Puls V irgendwo innerhalb des MgF,-Plédttchens fiir 0 <
T < 50fs, sieche Abb.29. Fiir 20fs < 7 < 50fs interagiert R mit V nahe der Riickseite
des MgF,-Plittchens. Der ,,Uberholvorgang® ist partiell, weshalb die XPM von Puls V 7-
abhéngig ist.

In der ersten Variante edge der Pulscharakterisierung ist der Pulsverzdgerungsscan auf den
Bereich beschrankt, in dem R ausschliefllich den Puls V abtastet. Das nichtlineare Medium

muss so dick sein, dass diese Einschrankung moglich ist. Hier wird der Bereich 20fs <
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Abbildung 28: (a) Spektrum der THG erzeugt in einem 100 pm dicken MgF,-Pléttchen fir ei-
ne beliebige Verzogerung 7. (b) Betrag der Fourier-Transformation des THG-
Spektrums im Zeitbereich ¢,,. Es kénnen die Wechselanteile I_(¢,,) und I (¢,)
bei den Zeiten t, = £7, und der Gleichanteil Ipc(t,) bei der Zeit ¢, = 0
voneinander getrennt werden. (¢) Amplitude und Phase von I (w).

7 < 50fs ausgewdhlt, vgl. Abb.27c. In Vorbereitung auf die Pulsrekonstruktion wird die
Datenspur Y.(w,w,) durch Differenzierung von I, beziiglich 7 und einer nachfolgenden
Fourier-Transformation von 7 zu w, berechnet. Da Puls U im ausgewéhlten Bereich nicht

von 7 abhéangt, folgt

Yo (w,w,) =U*(w)V'(w,w,) (82)
mit der Ableitung V'(w, 7) = %‘:’ﬂ. Bei rauschbehafteten Daten kann es vorteilhaft sein, die

Messdaten tiber der 7-Achse zu glétten, bevor die numerische Differenzierung durchgefiihrt

wird.

Um eine Methode zur Pulsrekonstruktion zu entwickeln, wird ein analytischer Ausdruck fiir
Y.(w,w,) hergeleitet. Das elektrische Feld von R ist durch R(w,T,2) = R(w)e {@r+k)2)
gegeben. Dies beinhaltet die Annahme, dass sich R linear ausbreitet, insbesondere wird die
SPM von R vernachléssigt. Die Propagation von Puls V wird hingegen von R durch XPM

beeinflusst. Im Fall einer instantanen Polarisationsantwort ergibt sich

PNL(z w, 1) =3x® /// dwydwodwsVy(wr) R(ws) R(ws3)
(83)

Xefi(weran)Tefi(k:(wl)+k(w2)+k(w3))z(5<w . wg)
mit der nichtlinearen Suszeptibilitit x®), der Delta-Distribution §(w) und w, = w; +ws +ws.
Die Annahme einer instantanen Nichtlinearitdt ist mit Hinblick auf die neuesten zeitaufge-
losten Polarisationsmessungen gerechtfertigt [32]. Die Pulspropagation (Gleichung79) wird

fir £ = V und der hier gegebenen nichtlinearen Polarisation PVX unter der Annahme
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Abbildung 29: Im Rahmen einer 1D-Simulation berechnete und normierte elektrische Felder
des fundamentalen Pulses R (rot) und der THG (blau) wiahrend der Propa-
gation fir 7 = 20fs und z = 20 um (a), z = 65 um (b) und z = 100 pm (c).

n(wy) = n(ws) = nrr gelost. Nach der Differenzierung beztiglich 7 und der Fourier-Transfor-

mation von 7 zu w, ist V’ wie folgt gegeben

V! ) = i(n(w)—n(w—wr)) =Tz
(0, cor) 2eon(w)An(w) e(w)e

_i(n(w+wr)—n13)wTZ
X (e ¢ - 1) Volw + wr) X (—w;)

(84)

mit X(w;) = [ dwyR(ws) R(w; — we), der Faltung von R mit sich selbst. Im Folgenden wird
der Summand —1 in Gleichung84 vernachléssigt, da er der Interaktion von R und V nahe
7 = 0 entspricht und daher fiir den Verzégerungsbereich von edge ausgeschlossen werden

muss. Die Datenspur Y, wird durch Multiplikation mit U*(w) gegeben durch

—iw3x®
2¢on(w)An(w)

Yo(w,w,) = U (w)V(w~+ w.) X (—w;). (85)
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Die zweite Variante edge ist breit anwendbar und nicht auf die aktuelle Situation beschrankt,
in der die DUV-Pulse U und V durch den gleichen VIS-IR-Puls erzeugt werden. Die Pulse U
und V koénnen unabhéngig voneinander mit einer beliebigen Methode erzeugt und anschlie-
Bend in einem nichtlinearen Medium durch XPM-Scan charakterisiert werden. Die einzige
Einschrénkung besteht darin, dass U und V den gleichen Spektralbereich abdecken miissen
und dass ihre Verzogerung ausreicht, um den Wechselanteil im Spektrum zu isolieren. Diese

von der Erzeugung unabhangige Charakterisierung wird im Unterkapitel 7.6 durchgefiihrt.

In der Variante center ist der Pulsverzogerungsscan auf einen Bereich beschrankt, in dem
R tber den Puls U gescannt wird. Fir die vorliegende Messung ist das im Bereich —15fs <
7 < 15fs der Fall, sieche Abb.27c. In der Variante center wird davon ausgegangen, dass
R und U mit der gleichen Geschwindigkeit durch das nichtlineare Medium propagieren.
Hinsichtlich des Szenarios, dass U und V DUV-Pulse sind und Puls R im VIS-IR liegt, ist die
Anwendbarkeit damit spezifisch fiir die vorliegende THG-Erzeugung. Wenn jedoch alle drei
Pulse Frequenz-entartet sind, dann bewegen sich R und U mit der gleichen Geschwindigkeit
durch das nichtlineare Medium und die Variante center ist weitgehend auf alle unabhéngig
erzeugten Pulse U, V und R anwendbar. Es wird davon ausgegangen, dass XPM von Puls R
nur auf U und nicht auf V iibertragen wird. Das ist fiir den vorliegenden Fall gerechtfertigt,
weil U und R sich zeitlich im nichtlinearen Medium iiberlappen, wahrend der Puls R den Puls
V innerhalb einer Ausbreitungsdistanz von < 10 um fir die gegebenen Pulse tiberholt. In
Vorbereitung auf die Pulsrekonstruktion wird die Datenspur Y. (w, w,) durch Subtraktion des
nicht-r-abhéangigen Hintergrunds von I, berechnet, z. B. durch Subtraktion von I (w,7 =
o0) oder I, (w,7 = —o0) von I, bei jedem 7, gefolgt von der Fourier-Transformation von 7
zu w,. Da der Puls V in der ausgewahlten Region nicht von 7 abhéngig ist, ist die Datenspur

fiir die Rekonstruktion die Folgende:
Y (w,w,) = U (w,w;) — U (w, 7 =00)) V(w). (86)

Im Gegensatz zur Variante edge ist keine Differenzierung notwendig, was fiir verrauschte
Daten von Vorteil ist. Um eine Methode zur analytischen Pulsrekonstruktion zu entwickeln,
wird die Pulspropagation (Gleichung79) fiir £ = U mit der Néherung n(w) = n(w;) =
n(wz) = n(ws) = nrr zur Vereinfachung des z-Integrals gelost. Nach der Subtraktion des

Hintergrundes und der Fourier-Transformation von 7 zu w, ist das Ergebnis gegeben durch

—iwcpp3x® z

Yolw,wr) = 2n(w)

(W)U (w + wr) V(W)X (—w,). (87)

In beiden Varianten edge und center haben die Datenspuren die vorteilhafte Form, dass sie
in drei Funktionen faktorisieren, die nur von w, w, und w + w; abhéngen. In den Verdtffent-

lichungen [137] und [138] wurde fir diese Art von Datenspuren eine analytische sowie eine
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iterative Pulsrekonstruktion eingefiihrt. Hier kommt die analytische Methode zur Anwen-
dung. Fiir die numerische Rekonstruktion von U und V ist es vorteilhaft, die Substitution
w; — w — w, durchzufiihren, die von der Dispersion abhangigen Vorfaktoren zu eliminieren
und die schnellen Phasenoszillationen von Y, durch Multiplikation mit e=*77¢ zu entfernen.
Die Verschiebung um 7, zur null entspricht der Verzogerung zwischen U und V hinter der

Probe. Dies fithrt zu den normierten Datenspuren

Yeolw,w;) = U ()V (~w:) X (wr +w) (88)

und

Y. (w,w;) =U(—w,) V(W)X (w, +w). (89)

In den Veréffentlichungen [137] und [138] wird die analytische Rekonstruktion aus solchen Da-
tenspuren ausfiihrlich beschrieben. Die vorlaufigen Lésungen U(w) und V(w) werden durch
y2logarithmische Differenzierung® beziiglich w bzw. w, und nachfolgende ,,exponentielle Inte-
gration* auf der Diagonalen der Datenspuren erhalten. Diese sind mit den wahren Losungen
verbunden durch U(w) = U(w)e T« yund V(w) = V(w)eP 7@+ mit den reellen Inte-
grationskonstanten «, 5,7 und s. Die absolute Ankunftszeit T" kann nicht aus den Datenspu-
ren bestimmt werden. Auch die Bestimmung der beiden CEP « und § ist unméglich. Diese
Parameter werden manchmal als triviale Mehrdeutigkeiten bezeichnet. Die Bestimmung von
s, die sich auf die Spektren |U(w)?| und |V (w)?| auswirkt, ist fiir die Pulsrekonstruktion not-
wendig. Es ist einfach s zu bestimmen, wenn das Spektrum von U oder V bekannt ist. Hier
ist dies nicht der Fall und das Spektrum muss aus dem Doppelpulsspektrum |U(w) + V (w)|?
extrahiert werden. Fiir identische Spektren von U und V kann das Spektrum aus den vorlau-
figen Losungen unter Verwendung der Identitét |U(w)|? = |V (w)[? = |U(w)V (—w)| abgeleitet

werden.

5.3 Pulscharakterisierung experimenteller Daten

Die Pulsrekonstruktion beider Varianten edge und center wird auf die experimentellen Da-
ten angewandt. In Abb. 30 und 31 sind die Amplitude und die Phase der urspriinglichen und
der rekonstruierten Datenspuren fiir die Varianten edge und center dargestellt. Zur Unter-
driickung von Rauschen der Phase werden alle Werte unterhalb des Schwellenwertes von 1%
des Maximalwertes auf null gesetzt. Die rekonstruierten Funktionen U(w) und V' (w) sind in
Abb. 32 dargestellt. Die Ergebnisse von edge und center sind kaum zu unterscheiden. Die
Phase von U ist so wie erwartet nahezu konstant. Der Puls V ist hingegen positiv gechirpt
(GDD = 12fs?), was auf die Ausbreitung innerhalb der Probe zuriickzufithren ist und mit
der Dispersion in MgF, iibereinstimmt (GDD = 11.3 fs*). Die rekonstruierten Pulse werden

verwendet, um die rekonstruierte Datenspur mit Gleichung 89 zu berechnen. Dies liefert eine
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Uberpriifung der Genauigkeit der Rekonstruktion, dhnlich wie es fiir FROG-Methoden iib-
lich ist, mit dem Vorteil, dass sowohl Amplitude als auch Phase verglichen werden koénnen.

Die urspriingliche Datenspur stimmt mit der rekonstruierten Datenspur sehr gut iiberein.
Das gilt sowohl fir die Variante edge (Abb. 30), als auch fiir die Variante center (Abb. 31).

Abbildung 30: Variante edge: Amplitude (a und ¢) und Phase (b und d) von Y, (w,w,). Die
gemessenen Daten sind in (a) und (b) dargestellt, die rekonstruierten Daten
in (c) und (d). Die Daten in (b)—(d) sind nur in dem Bereich dargestellt, in
dem die Amplitude der gemessenen Daten 1% des Maximums tibersteigt.

Fiir die Darstellung der Pulse im Zeitbereich werden die Einhiillenden fy(¢) = F~H{U(w —
wo)} und fy(t) = FH{V(w — wp)} mit der Zentralfrequenz wy=>5.2 eV berechnet, siehe
Abb. 33. Fiir Puls U wird die Pulsdauer t/;"# = 3.7 4+ 0.05fs erhalten, was gut zur Ab-
schiatzung von THG in einer diinnen Probe passt (t5WHM = ¢fWHM /\/3 — 3 5fs). Die
Pulsdauer von V ist tZWV#M = 9.1 + 0.2fs, was die Dispersion wihrend der linearen Pro-
pagation im Dielektrikum widerspiegelt. Die Fehlerangabe der Pulsdauer bezieht sich auf
die Standardabweichung bei Anwendung des Bootstrapping-Verfahrens auf den Datensatz.
Der geringe Fehler ist ein weiterer Indikator fiir die Robustheit des Algorithmus. Die kleinen
Ostzillationen unterhalb der Einhiillenden sind numerische Artefakte, die durch die Fouri-
er-Transformation kleiner Unstetigkeiten verursacht werden. Diese entstehen am Rand des
Vertrauensbereiches, an dem die Daten auf null gesetzt werden. Sie konnten durch die Ver-

wendung von geeigneten Fensterfunktionen unterdriickt werden.

Auch die Grofie X (w) wird in der analytischen Rekonstruktion bestimmt, was Informationen

iiber den VIS-TR-Puls R liefert. Die Darstellung im Zeitbereich X' (t) = F~{ X (w)} gibt eine
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Abbildung 31: Variante center: Amplitude (a und ¢) und Phase (b und d) von Y, (w, w,). Die
gemessenen Daten sind in (a) und (b) dargestellt, die rekonstruierten Daten
in (¢) und (d). Die Daten in (b)—(d) sind nur in dem Bereich dargestellt,
in dem die Amplitude der gemessenen Daten 1% des Maximums tibersteigt.

Ubernommen aus [129].
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Abbildung 32: Rekonstruierte komplexe Funktionen U(w) (a) und V(w) (b) unter Verwen-
dung der Methoden edge (durchgezogene Linie) und center (gestrichelt). Zur
besseren Sichtbarkeit ist die lineare Phase subtrahiert worden. Das entspricht
einer Verschiebung auf den Zeitpunkt null. Weiterhin ist die Phase nur in dem
Bereich angezeigt, in dem die Amplitude 20% des Spitzenwertes iiberschreitet.

Ubernommen aus [129].
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Vorstellung von der zeitlichen Pulsform von R, siehe Abb. 33c. Die Grofie X enthélt den Puls
R in zweiter Ordnung, ist aber nicht an der zweiten Harmonischen, sondern nur nahe der
Frequenz null bestimmt. Dieser Prozess ist bekannt als optical rectification oder zu Deutsch

,optische Gleichrichtung”. Der Puls R kann nicht rekonstruiert werden.
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Abbildung 33: Einhiillende der rekonstruierten elektrischen Felder fy(t) (a), fuv(t) (b) und
X (t) (c) der Variante center. Alle Pulse sind auf den Zeitpunkt null verscho-
ben. Adaptiert aus[129].

5.4 Pulscharakterisierung mit simulierten Daten

Um die Qualitit der Pulscharakterisierung zu untersuchen, werden 2D-Simulationen mit ei-
ner zuféllig generierten Wellenform fiir die Pulse A und R durchgefiihrt (siche Abb. 34a). Die
nichtlineare Polarisation wird unter der Annahme einer instantanen Antwort mit y©® = 0.82
atomic units berechnet, was dem nichtlinearen Brechungsindex ny = 0.057 cm?/PW von
MgF, entspricht [72]. Die generierten Pulse haben eine nicht-triviale Form mit Vor- und
Nachpulsen, die sich iiber 40 fs erstrecken. Um die Bereiche des XPM-Scans fiir die Varian-
ten edge und center zu isolieren, wird die Dicke von MgFy auf 150 um erhéht. Im Anschluss
an die nichtlineare Propagation in der Probe werden die lineare Ausbreitung in das Fernfeld
berechnet und die DUV-Pulse in Richtung von Puls A extrahiert. Zuerst wird ein stufen-
artiger Brechungsindex mit n;z = 1.39 bei den Frequenzen von A und R und ngy = 1.50
bei den Frequenzen von U und V angenommen. Mit dieser Annahme ist die Losung des

z-Integrals in Gleichung 79 genau und die Pulsrekonstruktion mit der Variante edge ist fiir

eine niedrige Intensitdt von R (Igr = 0.1 CTTV\;) nahezu perfekt, vgl. Abb. 34a. Die Pulsdauer
von U betriagt ¢7#"WM = 4.2 & 0.41fs. Bei hoherer Intensitit (Ir = 30 2%) verursacht die

Vernachlassigung der SPM, die der Gleichung83 zugrunde liegt, leichte Aberrationen und
die rekonstruierte Pulsdauer ist 0.2 fs ldnger als der urspriingliche Puls. Wenn numerische
Brechungsindexdaten von Mgk, verwendet werden, sind die Abweichungen immer noch ge-
ring, siche Abb. 34b. Fiir die Variante center ergeben sich zusétzliche Aberrationen, da die
Annahme, dass XPM von R nur auf U und nicht auf V iibertragen wird, eine Néherung ist.

Dennoch ist die Pulsrekonstruktion sehr gut. Je nach den experimentellen Bedingungen ist es
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besser, die Variante center zu verwenden, um die numerische Differenzierung zu vermeiden.
Alle hier gefundenen Abweichungen fithren dazu, dass die rekonstruierten Pulse etwas langer

erscheinen als die urspriinglichen Pulse.
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Abbildung 34: Aus Simulationen gewonnene Einhiillende fi(¢). Die rekonstruierten Einhiil-
lenden fir die Berechnung mit einem stufenartigen Brechungsindex sind in (a)
dargestellt, mit numerischen Brechungsindexdaten von MgFs in (b). In (a)
wird die Variante edge mit I = 0.1 2% (rot) und Iz = 30 2% (blau) verwen-

det, in (b) werden die Varianten edge (rot) und center (blau) mit I = 0.1 2%

verglichen. Die Einhiillenden, des aus den Berechnungen extrahierten Origi-
nalpulses U, sind in beiden Diagrammen dargestellt (schwarz-gepunktet). Die
Einhiillende von fa(t) und fr(t) ist als Referenz in (a) dargestellt (grau-ge-
strichelt). Ubernommen aus [129)].

Zusammenfassend wurde eine Methode zur Pulscharakterisierung mittels XPM-Scans vorge-
stellt. Zwei unabhangige Pulse U und V werden durch den Scan eines dritten unbekannten
Pulses R iiber entweder U oder V charakterisiert. Die Varianten edge und center bieten eine
breite Anwendbarkeit, einschliellich der Félle, in denen alle drei Pulse in ihrer Frequenz de-
generiert sind. Es reichen sehr geringe Energien von wenigen Pikojoule fiir die Pulse U und V
aus, was fiir andere Pulscharakterisierungsverfahren bisher nicht gezeigt wurde. Die Pulsre-
konstruktion erfolgt analytisch, wodurch Stringenz und Geschwindigkeit gewéhrleistet sind.
Gleichzeitig kann die Genauigkeit durch den Vergleich mit der rekonstruierten Datenspur

eingeschatzt werden.
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6 Erzeugung Ultrakurzer Pulse im DUV

Dieses Kapitel basiert auf der eigenen Verdffentlichung [46] und enthélt iibersetzte Passagen.

Hier wird ein Modell fiir die koharente Synthese von DUV-Wellenformen vorgestellt. Das
Prinzip ist die Verkniipfung von rdumlichen und zeitlichen Harmonischen, die durch zwei na-
hezu-kollineare VIS-IR-Pulse erzeugt werden. Kaskadierte Prozesse der Vierwellenmischung
(CFWM), insbesondere THG und SD, in einem diinnen MgF,-Plattchen ergeben eine facet-
tenreiche Emissionsstruktur von zeitlichen und raumlichen Harmonischen. Der Emissionswin-
kel der Beugungsordnungen ist abhéngig von der Frequenz. Diese raumzeitliche Kopplung
wird genutzt, um zwei benachbarte rdumliche Harmonische zu verkniipfen, indem der Kreu-
zungswinkel der VIS-IR-Pulse angepasst wird. Es entstehen breitbandige Wellenformen, von
denen die niederfrequenten Spektralanteile zu einer rdumlichen Harmonischen und die ho-
herfrequenten Spektralanteile zu einer benachbarten raumlichen Harmonischen gehoéren. Um
ultrakurze Wellenformen aus diesen Spektralanteilen zu synthetisieren, miissen deren Pha-
sen angepasst werden. Dies wird durch die Anpassung der GEP der fundamentalen Pulse
erreicht, die durch ihre Verzégerung auf der Subzyklen-Zeitskala bestimmt wird. Unter Ver-
wendung von zeitlichen Harmonischen dritter Ordnung werden durch Verkettung von zwei
raumlichen Harmonischen DUV-Pulse von 1.5fs synthetisiert. Ein wichtiges Merkmal ist,
dass diese Wellenformen raumlich von den VIS-IR-Pulsen getrennt sind und somit fiir den
sofortigen spektroskopischen Einsatz ohne nachfolgende optische Elemente zur Verfiigung

stehen.

6.1 Experimenteller Aufbau

Experimentell werden zwei ultrakurze VIS-IR-Pulse, bezeichnet mit A und B (Zentralwellen-
linge A4 p = 720 nm, Pulsdauer t}{'3"" = 5fs, Wiederholrate f,., = 4 kHz), nahezu-kolline-
ar mit Polarisation senkrecht zur Einfallsebene in ein 100 um dickes, polykristallines MgF's-
Plattchen (halber Kreuzungswinkel o = 0.75°, Brennweite f = 50cm, Divergenzwinkel
O4iv = 0.12°, Strahltaille ~40 ym in x-Richtung und ~ 100 gm in y-Richtung, Spitzeninten-
sitat [4p = 4 Zm—vg) mit variabler Verzogerung 7 fokussiert, sieche Abb. 35. Das Dielektrikum
MgF; wird wegen seiner groBen Bandliicke (10.8 V) und der schwachen Gruppengeschwindig-
keitsdispersion im DUV gewahlt. Das Experiment wird im Vakuum durchgefiihrt, wodurch
nichtlineare Wechselwirkungen mit der Luft ausgeschlossen werden. Es werden Spektren mit
Auflésung im Emissionswinkel ¢ aufgenommen. Der grundlegende experimentelle Aufbau zur
DUV-Erzeugung entspricht dem aus Kapitel 3. Zur zeitlichen Charakterisierung der DUV-
Pulse mittels XPM-Scan kann ein weiterer intensiver VIS-IR-Puls mit der Bezeichnung R

und variabler Verzogerung 7x liberlagert werden.
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Abbildung 35: Experimenteller Aufbau. Pulse A und B erzeugen der DUV-Doppelpulse U
und V. Puls R dient nur zur Pulscharakterisierung.

6.2 Verkniipfung raumlicher Harmonischer (VERAH)

Die Methode ,Verkniipfung raumlicher Harmonischer* (VERAH) nutzt aus, dass die har-
monischen Beugungsordnungen raumzeitliche Kopplungen aufweisen: Der Abstrahlwinkel
ist abhangig von der Frequenz. Fiir DUV-Licht zwischen zwei raumlichen Ordnungen, z. B.
bei ¢ =4/3 , gehoren die niederfrequenten Frequenzanteile zur Harmonischen ¢ = 3/3 a, wih-
rend die hoherfrequenten Frequenzanteile zur Harmonischen ¢ =3/3 v gehéren, vgl. Abb. 20a.
Die spektrale Bandbreite bei ¢ =4/3a ist viel grofier als auf den rdumlichen Harmonischen.
Wiéhrend die Spektren auf den Beugungsordnungen nur sehr schwach vom GEP abhén-
gen, ist die GEP-Abhéangigkeit zwischen den Ordnungen sehr ausgepréagt, vgl. Abb. 20b. Bei
¢ =4/3a kann die spektrale Intensitét bei der Zentralfrequenz von konstruktiver Interferenz
bei g = 0 bis zu destruktiver Interferenz bei pgp = 7 eingestellt werden, siche Abb. 36a.
Um die grofle Bandbreite fiir die Synthese einer kurzen Wellenform nutzen zu kénnen, miissen
die beiden Frequenzbander der rdumlichen Harmonischen durch Anpassung des Kreuzungs-
winkels und der GEP verkniipft werden. Einen ersten Einblick in die erreichbaren Pulsdauern
gibt die Bandbreite-begrenzte Pulsdauer nach Entfernung der spektralen Modulation, siche
Abb. 36b. Zwischen den rdumlichen Harmonischen liegen die grofiten Bandbreiten und die

potenziell kiirzesten Pulse.

6.3 Simulation der VERAH

Um die VERAH zu untersuchen, werden 2D-Simulationen basierend auf der UPPE durch-
gefithrt. Zur Initialisierung der Pulse A und B an der Vorderseite des MgF,-Pléttchens wird
die Rekonstruktion der Messdaten verwendet: Fiir die fundamentalen Felder wird die drit-

te Wurzel der komplexen Einhiillenden von U mit Emissionswinkel ¢ =3/3« verwendet. Die
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Abbildung 36: (a) Spektren fiir gemessene DUV-Intensitaten bei ¢ =1/3a,3/3a, 5/3a werden
fir ogr=0 und bei ¢ =43 fiir pgp =0 und 7 angezeigt. Die Bandbreite-
begrenzte Pulsdauer in der Einheit fs wird in (b) in den Bereichen angezeigt,
in denen die normierte Intensitat grofer als 2 % ist. Adaptiert aus [46].

Pulsdauer von A und B betrégt in diesem Fall 4.8 fs, was zusétzlich durch THG-FROG besté-
tigt wurde. Die Simulationen reproduzieren die experimentellen Daten sehr gut, vgl. Abb. 20.
Zusatzlich zu den spektralen Intensitaten konnen aus der Simulation die elektrischen Felder
in der Zeitdoméne extrahiert werden. Alle Emissionswinkel weisen gut getrennte Doppel-
pulse auf. Bei den raumlichen Harmonischen ¢ =1/3q, 3/3, 5/3« sind die Pulse unabhéngig
von der GEP und die fithrenden Pulse U haben eine Pulsdauer von ~ 3fs. Zwischen den
Beugungsordnungen befinden sich kiirzere Pulse, deren Form jedoch von der GEP abhéngt.
Bei ¢ =4/3« fihrt der Fall destruktiver Interferenz (pgp = 7, bzw. 7= 1.31s) zur Aufspal-
tung von Puls U. Er teilt sich in zwei nahe bei einander liegende Pulse auf. Der Grund
dafiir ist, dass die Frequenzanteile der beteiligten Beugungsordnungen nicht mit einer GEP
verkniipft sind, die ideal fiir die Synthese einer ultrakurzen Wellenform ist. Besser geeignet
fiir die zeitaufgeloste Spektroskopie ist der Puls, der bei konstruktiver Interferenz erzeugt
wird (e = 0 bzw. 7=0). Hier ist der Puls U kaum gechirpt, ist gut vom nachlaufenden

Puls V getrennt und hat eine Pulsdauer von nur ¢t5WV#M = 1.5 4 0.1 fs.

6.4 Zeitliche Charakterisierung der VERAH

Fiir die weitere Validierung der Simulationsergebnisse werden die DUV-Wellenformen mit
dem im Kapitel 5 eingefiihrten Verfahren XPM-Scan charakterisiert. Hierfiir werden DUV-
Spektren aufgezeichnet, wihrend der VIS-IR-Puls R mit variabler Verzogerung 7 iiberlagert
wird, siche Abb. 35. Die Pulscharakterisierung erfolgt sowohl experimentell als auch anhand
synthetischer Daten, die innerhalb der Simulation erzeugt werden, bei der alle drei Pulse
A, B und R initialisiert werden. Die Variante center wird verwendet, bei der die Phase des
fithrenden DUV-Pulses U durch Kreuzphasenmodulation verschoben wird. Die urspriingliche

und rekonstruierte Datenspur ist in Abb. 37 zu sehen, sie sind in guter Ubereinstimmung.
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Die rekonstruierten Pulse sind in Abb. 38c, sowohl fiir die experimentellen als auch fiir die
synthetischen Daten dargestellt. Die von der Simulation vorhergesagten Pulsformen (siehe

Abb. 38b) werden von den rekonstruierten Pulsen gut reproduziert.
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Abbildung 37: Amplituden (a und b) und Phasen (¢ und d) von experimentell gemessen
(a und ¢) und rekonstruierten (b und d) Datenspuren fiir die Pulscharak-
terisierung Y.(w,wr) bei ¢ =4/3a und 7 = 0. Die Phasenwerte sind nur in
dem Bereich dargestellt, in dem die normierten Amplituden groer als 1% der
gemessenen und der rekonstruierten Datenspuren sind. Ubernommen aus [46].

6.5 Diskussion der Methode

Ein wesentlicher Vorteil der harmonischen Verkniipfung besteht darin, dass die erzeugten
Wellenformen rédumlich von den Fundamentalen A und B getrennt sind. Beim Emissions-
winkel ¢ =4/3a werden die VIS-IR-Pulse um einen Faktor 3 - 10~* im Vergleich zu ¢ = «
abgeschwicht. Fir ein noch hoheres Ausloschungsverhdltnis konnte VERAH bei ¢ =6/3«
angewandt werden, wobei die DUV-Pulsdauer &hnlich ist (~ 1.5fs). Die erzeugten Wellen-
formen eignen sich nicht gut als Anregepuls, da sie sehr schwach sind (6.8 pJ/mrad) und die
raumzeitliche Kopplung eine Refokussierung verhindert. VERAH ist jedoch hervorragend fiir
die Erzeugung von Abfragepulsen geeignet. In Kapitel 7 wird fiir die Anwendung der DUV-
Pulse ein kompaktes Setup der transienten Absorptionsspektroskopie vorgestellt. In diesem
Schema stehen die durch VERAH erzeugten Abfragepulse fiir den sofortigen spektroskopi-

schen Einsatz ohne nachfolgende optische Elemente zur Verfiigung, die bisher das Haupthin-
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Abbildung 38: Fir die in (a) dargestellten simulierten Spektren der verschiedenen raumlichen
Harmonischen sind die Einhiillenden des fithrenden Pulses U in (b) dargestellt.
Das Ergebnis der Pulscharakterisierung ist in (c) fiir die Messdaten (rot) und
die Simulation (blau) dargestellt. Die Werte fiir ¢ und 7 in a-c sind rechts in
(c) angegeben. Adaptiert aus [46].

dernis fiir die DUV-Spektroskopie im Sub-10-fs-Bereich waren [39]. Der DUV-Photonenfluss,
der im vorliegenden Fall auf die Kamera trifft (0.024° Integrationswinkel des Spektrome-
terschlitzes), betrigt 1.4 - 10'° Photonen/s im Emissionswinkel ¢ =4/3 . Der Photonenfluss
kann durch Vergroflerung des Integrationswinkels des Spektrometers oder durch Verwendung
eines grofferen Fokus der Fundamentalen erhoht werden. Die letztere Idee geht einher mit

einem neuen Lasersystem, das eine hohere Pulsenergie liefert.

Der nachlaufende Puls V besitzt einen zeitlichen Abstand zum Puls U der spektral gut auf-
losbar ist. Dies ermoglicht die simultane transiente Absorptions- und Dispersionsmessung,
die im néchsten Kapitel eingefiihrt wird. Soll der Puls V unterdriickt werden, z. B. wenn ein
Prozess mit einer Abklingzeit grofler als der Pulsabstand untersucht wird, kénnte dies durch
Ablenkung mit Hilfe eines rdumlich passend geformten intensiven Pulses erfolgen. In der
vorliegenden Anordnung kénnte der Puls R so angepasst werden, dass er einen Intensitéts-
gradienten aufweist, der sich iiber die Strahlprofile von A und B erstreckt und zeitlich mit
dem nachlaufenden Puls V tberlagert wird. Die XPM wiirde einen rdumlichen Gradienten

in der Phase von V verursachen und ihn so ablenken.

Zusammenfassend ist die VERAH eine Methode zur Synthese von ultrakurzen Wellenformen
im DUV. Sie erfordert zwei nahezu-kollineare VIS-IR-Pulse, die CFWM in einem diinnen
Dielektrikum mit grofler Bandliicke auslosen. Die raumzeitliche Kopplung der zeitlichen und
rdaumlichen Harmonischen wird genutzt, um zwei benachbarte raumliche Harmonische zu
verkntiipfen. Dazu ist es erforderlich, den Kreuzungswinkel der fundamentalen Pulse und
deren GEP einzustellen. Unter Verwendung von THG, die in einem 100 ym dicken MgF5-
Plattchen durch 5 fs-Pulse erzeugt werden, synthetisiert VERAH DUV-Pulse von 1.5fs.
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7 Transiente Absorptions- und Dispersionsspektroskopie (TADS)

Die Spektroskopie nutzt Strahlung zur Erforschung physikalischer Systeme. Stationédre Zu-
stdnde konnen durch konventionelle, lineare Spektroskopie beobachtet werden. Hierzu kon-
nen sowohl elektromagnetische Strahlung als auch Teilchen, wie z. B. Elektronen [139] oder
Ionen [140], eingesetzt werden. Weiterhin ist es von grundlegender Bedeutung auch dyna-
mische, nicht-stationdre Prozesse zu untersuchen. Diese fithren zur Bildung, Umordnung
oder zum Aufbrechen von Bindungen, zur korrelierten Quantendynamik in Festkdrpern und
zur kollektiven Elektronenbewegung in Nanopartikeln [141]. Sie laufen auf der Zeitskala von
Atto- bis Femtosekunden ab. Um diese Prozesse beobachten zu kénnen sind kohérente breit-
bandige Quellen, d. h. ultrakurze Pulse notwendig. Die transiente Absorptionsspektroskopie
(TAS) ist eine etablierte optische Methode, die unter Verwendung von intensiven VIS-IR-
Pulsen als Anregepulse und EUV-Attosekundenpulsen (ASP) als Abfragepulse die Dynamik
von Elektronen in Gasen [14, 49, 142] und Festkérpern [36, 37] sichtbar werden léasst. Diese
Experimente werden hier als herkdmmliche TAS bezeichnet. Es ist wichtig zu bemerken,
dass die TAS mit ASP in der Lage ist, spezifische elektronische Uberginge von gebunde-
nen zu gebundenen Zustidnden in Quantensystemen zu untersuchen. Dies ist mit anderen
Attosekunden-spektroskopischen Anséatzen, die auf der Detektion von Photoelektronen oder

Photofragment-Ionen basieren, kaum maoglich [141].

In diesem Kapitel wird eine erweiterte Methode der TAS vorgestellt, die sogenannte ,, Tran-
siente Absorptions- und Dispersionsspektroskopie® (TADS), die als theoretisches Konzept
bereits 2008 von Pfeifer et al. [141] vorgeschlagen wurde. Die Besonderheit entsteht durch
die Verwendung von DUV-Doppelpulsen an Stelle eines Abfragepulses. Sie ermdoglichen zu-
sdtzlich zur Absorptions- eine Dispersionsmessung, indem die Phasenbeziehung zwischen den
Abfragepulsen durch spektrale Interferometrie ausgewertet wird. Die erzeugten ultrakurzen
DUV-Doppelpulse (siche Kapitel 4-6) sind hierfir besonders geeignet, da ihre Phasenbe-
ziehung extrem stabil ist. Somit bilden die Ergebnisse der vorangegangenen Kapitel die

Grundlage fiir diese hochentwickelte Methode der Spektroskopie.

7.1 Realisierung einer kompakten Strahlfiihrung

Besondere Herausforderungen beim Design eines Experimentes fur die transiente Absorpti-
onsspektroskopie sind die Trennung der harmonischen Strahlung von den erzeugenden Pulsen
sowie die Refokussierung der harmonischen Strahlung in die Probe. Geeignete optische Ele-
mente, wie z. B. spektrale Filter und Fokussierspiegel, sind kaum auf dem Markt zu finden,
preisintensiv und verbunden mit experimentellen Abstrichen. Die Isolation der harmonischen

Strahlung wird hier ohne Filter durch rdumliche Trennung erreicht. Eine Refokussierung ist
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nicht notwendig. Das bedeutet, dass sich kein optisches Element zwischen der Pulserzeu-
gung und der Detektion bis auf die Probe befindet. Der Abstand zwischen der Erzeugung
der DUV-Pulse und der TADS-Probe betragt nur ~ 10 cm und der Abstand bis zum Detektor
ist ~ 0.5m. Der experimentelle Aufbau (Abb. 39a) ist somit im Vergleich zu herkdmmlichen
EUV-TAS-Experimenten [143] sehr kompakt. Dort sind Strahlfihrungen tiber mehrere Meter
iiblich.

Referenz

Signal

Lochblende Lochblende y

Abbildung 39: (a) Kompakter experimenteller Aufbau fiir TADS-Messungen. Die DUV-Pulse
U und V werden in MgF, erzeugt und im spektroskopisch zu untersuchenden
Medium (TADS-Probe) mit dem intensiven VIS-IR-Puls R tberlagert. Das
von der Pulsverzogerung abhangige Spektrum der DUV-Pulse wird im Emis-
sionswinkel ¢ gemessen. (b) Normierte elektrische Felder von Puls R (rot)
und der Pulse U und V (blau) in Abhéngigkeit der Zeit mit t5WHM = 5fs,
tHWHM = 15fs und T, = 35fs. Ubersicht tiber die verwendeten TADS-Pro-
ben: (c) Skizze einer Probe von der Vorderseite. Ein 100 pm dickes Quarz-
glas-Substrat (Sub.) ist zur Halfte auf der Vorderseite mit einer 2D-Probe
beschichtet, z. B. mit Graphen oder Iridium. Eine Ecke ist mit einer nicht
transparenten Aluminiumfolie abgedeckt in der sich eine Lochblende befin-
det. (d) Ahnlich zu (c) mit dem Unterschied, dass freistehende 250 nm dicke
Diamantmembranen mit einer freien Apertur von 3 mm als TADS-Probe zur
Verfiigung stehen. (e) transversale Strahlprofile am Ort der TADS-Probe.

Die DUV-Doppelpulse mit der im Unterkapitel 4.2 eingefithrten Bezeichnung U und V, wer-
den in einem 100 um dicken MgFso-Pléattchen erzeugt. Sie dienen als Abfragepulse mit ge-
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ringer Intensitét. Die Verzogerung 745 zwischen den Pulsen A und B wird auf einen festen
Wert eingestellt, so dass kurze DUV-Pulse entstehen (745 = 0). Die Anregung erfolgt durch
einen intensiven VIS-IR-Puls bezeichnet mit R. Dieser wird raumlich und zeitlich mit der
DUV-Strahlung in einem ausgewéahlten Emissionswinkel tiberlagert. Der zeitliche Verlauf der
elektrischen Felder ist in Abb. 39b dargestellt. Die Verzogerung 7 wird mit einem sehr pra-
zisen piezogetriebenen Linearversteller der Firma Smaract eingestellt. Die kiirzesten Pulse
entstehen im Winkel ¢ =4/3a. Um TADS zu demonstrieren wird fiir die in dieser Arbeit
gezeigten Experimente zunéchst der Emissionswinkel ¢ =1/3a verwendet, da diese DUV-
Pulse verglichen mit dem Emissionswinkel ¢ =4/3« intensiver und experimentell leichter
zuganglich sind. Das Intensitatsprofil der beiden Strahlen ist in der TADS-Probenebene un-
terschiedlich, die DUV-Pulse haben Halbachsen von w,, = (650, 470) pm und Puls R hat
Wy, = (80, 140) pm.

7.2 Auswertung mit Referenzmessung

Die Strahlgeometrie erméglicht eine inhdrente Referenzmessung. Sie dient der Unterdriickung
von Rauschen, welches zum groflien Teil durch Leistungsschwankungen des Lasers erzeugt
wird, auf ein geringeres Level. Es wird ausgenutzt, dass der DUV-Strahlradius in x-Richtung
deutlich grofer ist als der VIS-IR-Strahl. Die Justage erfolgt so, dass nur ein Teil des DUV-
Strahls durch Puls R angeregt wird (Signal), ein anderer Teil wird nicht angeregt (Refe-
renz), vgl. Abb39e. Diese rdumliche Abhéngigkeit iibertrégt sich von der Probenebene auf
die Kamera im Spektrometer. Dort konnen die Bereiche fiir das Signal und die Referenz ge-
trennt werden (siehe Abb.40a). Zur Optimierung der Referenzmessung werden die Spektren
eines Verzogerungsscans in x-Richtung auf einen gemeinsamen Schwerpunkt gebracht. Die
Korrektur geschieht im k,-Raum mit Hilfe des Shift-Theorems der Fourier-Transformation,

wodurch pointing-Schwankungen ausgeglichen werden.

Zur Auswertung der Spektren wird die im Unterkapitel 4.2 eingefithrte komplexe Grofie
I.(w,7) = U"(w,7)V(w, ) verwendet, d.h. der AC-Teil des Doppelpulsspektrums. Dieser
wird sowohl fiir das Signal als auch fiir die Referenz bestimmt. Als korrigierte Datenspur
wird

5 159 (w, 7)
I, (w,7) = 2~ (T (w, 7 90
1) = G (1 ), (90)
definiert, wobei (...)_ die Mittelung tiber 7 bedeutet. Die korrigierte Datenspur enthélt das
Messsignal, wobei Rauschen der Amplitude und der Phase durch die Verwendung der Re-
ferenz deutlich reduziert wird. Wird als TADS-Probe z. B. ein Quarz-Substrat verwendet,

so kann diese Datenspur direkt zur Pulscharakterisierung verwendet werden, so wie es im
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Kapitel 5 (Variante edge) beschrieben wird. Zur Auswertung von TADS-Messungen wird die

Anderung der Transmission, d. h. die transiente Transmission AT berechnet,

I (w, ) T (w, 0)
T (w,7) I (w, 00)

AT (w, 1) (91)
Die Bezugsgrofle ist die Datenspur bei 7 = oo, welche der unangeregten Probe entspricht.
Der Anregepuls R erreicht in diesem Fall die TADS-Probe erst nach den Abfragepulsen U
und V. Die hier eingefiihrte Anderung der Transmission ist eine komplexe GroBe: der Betrag
|AT| entspricht der Messgrofie konventioneller TAS-Experimente, aus der die transiente Ab-
sorption berechnet werden kann. Hinzu kommt bei TADS die Phase a7, die als transiente

Dispersion bezeichnet wird.

a
0.1

0.2

go""‘ llilx

< 0.4

0.5
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240
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Abbildung 40: (a) Kamerabild eines gemessenen Spektrums. Die Rahmen deuten die Berei-
che fir das Signal (weiff) und die Referenz (schwarz) an. Amplitude (b) und
Phase (c) der transienten Transmission AT ohne (blau) und mit (rot) Be-
riicksichtigung der Referenz als Funktion von 7 summiert iiber w im Bereich
von 5.5-5.7 €V fiir einen einzelnen Verzogerungsscan.

Der Einfluss der Referenzmessung ist in Abb.40 b und c¢ dargestellt. Die Integrationszeit
der Kamera betréigt 0.1s je Spektrum. Die gezeigte Messung diente zur Suche des zeitlichen
Uberlapps der Anrege- und Abfragepulse. Es wird iiber einen groBen Bereich von mehreren
Pikosekunden gescannt. Erst die Mittelung von mehreren Verzégerungsscans gibt Aufschluss
iiber den Uberlapp, der nachtriglich auf 7 = 0 gesetzt wird. Nur durch die Referenzmes-
sung und die Mittelung iiber mehrere Scans wird ein angemessenes Signal-Rausch-Verhaltnis
erreicht. Fiir die durchgefiihrten TADS-Messungen verbessert sich das Rauschen®® fiir den
Betrag |AT| von 3.5 % (ohne Referenz) auf 0.5 % (mit Referenz) und fir die Phase ¢ar von
14 mrad auf 5mrad. Vor allem das Rauschen der Phase ist extrem gering. Der Jitter der Pul-
se A und B, fiir die ein Phasenrauschen von 200 mrad ermittelt wurde, kann zum Vergleich

herangezogen werden (vgl. Unterkapitel 3.2). Die ausgezeichnete Stabilitat hat zwei Griinde,

18 Als Ma$ fiir das Rauschen wird die Standartabweichung von AT(w, T) verwendet.
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zum einen die Erzeugung der Doppelpulse in einem Schritt und zum anderen die kompakte
Bauweise der TADS-Strahlfiihrung.

Diese Art der Auswertung lasst sich auf den Gleichanteil iDC iibertragen. Die so erhaltene
transiente Transmission AT ist reell, enthéalt keine Information tiber die transiente Disper-
sion und hat eine geringe spektrale Auflésung. In den durchgefiithrten Experimenten und Si-
mulationen zeigt der Betrag |AT| fiir den Wechsel- und Gleichanteil gleiche Abhéngigkeiten.

Deshalb wird die Auswertung in dieser Doktorarbeit auf den Wechselanteil beschriankt.

Die Bedeutung der Transmission in der nichtlinearen Optik bzw. AT in TAS-Experimenten
entspricht nicht der intuitiven Vorstellung, die aus einer Transmissionsmessung in der linea-
ren Optik bekannt ist. In der linearen Optik beeinflusst der Realteil des Brechungsindexes n’
(Dispersion) die spektrale Phase eines Lichtfeldes. Der Imaginéarteil des Brechungsindexes n”
(Absorption) dndert die Amplitude des elektrischen Feldes. Fiir die lineare Propagation gilt
E(z,w) = Eyexp(—¢n"(w)z — i¥n/(w)z). Mit einem Spektrometer wird nur die Intensitét
I~ |E(z,w)|> = E? exp(—2%n"(w)z) gemessen. Somit kann aus der Messung der Transmis-
sion einer Probe eindeutig n” bestimmt werden. Uber n’ lisst sich hingegen keine Aussage

treffen.

In der nichtlinearen Optik ist diese Zuordnung nicht moglich. Der Kerr-Effekt, also SPM,
dient als einfaches Beispiel, um dies zu verdeutlichen. Relevant ist dabei der nichtlineare Bre-
chungsindex ny, der proportional zum Realteil der nichtlinearen Suszeptibilitat ist (,,nicht-
lineare Dispersion®). Wird die Transmission nach der nichtlinearen Propagation durch eine
Probe untersucht, so verdndert nicht nur die lineare und nichtlineare Absorption das Spek-
trum, sondern auch SPM. Der Kerr-Effekt fithrt zu einer zeitlichen Anderung des Brechungs-
indexes die proportional zur Intensitat des Pulses ist. So erfahrt die Vorderseite des Pulses
eine Rotverschiebung und die Riickseite eine Blauverschiebung. Es entstehen neue Frequen-
zen und das Spektrum verbreitert sich. Die ,nichtlineare Dispersion® fithrt somit in TAS-
Experimenten zu einer Anderung der Transmission, die als Absorption oder Emission inter-
pretiert werden konnte. Die nichtlineare Absorption, wie z. B. die Zwei-Photonen-Absorption
(Imaginarteil von x®), iiberlagert sich in Experimenten mit diesem Effekt. Zusammenfas-
send ist die direkte Zuordnung der gemessenen transienten Absorption und Dispersion zu
den nichtlinearen Materialparametern (Real- und Imaginérteil von x©®)) nicht méglich, was

die Bestimmung von Materialparametern erschwert.

7.3 Zeitauflosung

Die Zeitauflosung At des transienten Messsignals ist limitiert durch die Pulsdauer von Puls
U, im Idealfall gilt At = Aty = ty. Es gibt jedoch weitere Faktoren, die At verringern
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konnen. Es ist das Ziel experimentell moglichst nah am Grenzwert Aty zu arbeiten. Die

folgenden Einflussfaktoren wurden in die Planung des Experimentes einbezogen.

Der Jitter At; zwischen Anrege- und Abfragepuls begrenzt die Zeitauflosung. Dieser liegt im

Experiment bei At; = 67as und ist somit vernachléssigbar klein gegeniiber Aty.

AuBerdem wird die Zeitauflosung durch den Winkel 3 zwischen den Pulsen U und R verrin-
gert. Die Ursache liegt darin, dass der Uberlapp der Wellenfronten der Anrege- und Abfra-
gepulse zur Verringerung eines subzyklen-abhéngigen Signals fithrt. Der Winkel g sollte so
klein wie moglich eingestellt werden. Jedoch muss gewéhrleistet sein, dass sich die Anrege-
und Abfragepulse in der Ebene des Spektrometerschlitzes raumlich trennen. Es kann eine
einfache Abschatzung unter der Annahme ebener Wellenfronten und geometrischer Strahl-

ausbreitung durchgefithrt werden. Es folgt

Aty = wzf ! tan(B) (92)

mit dem effektiven Strahlradius in x-Richtung w, s und der Lichtgeschwindigkeit c. Der effek-
tive Strahlradius ergibt sich geometrisch unter Verwendung des Strahlensatzes. Der Abstand
vom Fokus der DUV-Strahlung zur TADS-Probe betragt 12.5c¢m und bis zum Eingangs-
schlitz ist die Distanz 50 cm. Somit ergibt sich fir wer; = %'051’ = 25 pm mit der Schlitzbreite
des Spektrometers b = 100 ym. Experimentell konnte 5 = 1.2° realisiert werden, was einer

Zeitauflosung von Atz = 1.7 fs entspricht.

Weiterhin reduziert der Unterschied der Gruppengeschwindigkeit zwischen dem Puls R und
den DUV-Pulsen die Zeitauflosung. Es gilt

At, = %Angr. (93)

Dieser Effekt resultiert aus der linearen Dispersion der Probe und ist proportional zu ihrer
Dicke. Fiir eine 250 nm dicke Diamantmembran mit An,, = 0.96 [108] ergibt sich At, = 0.8 fs.

Aus diesem Grund eignen sich nur sehr diinne Proben.

Schlussendlich sollte die Schrittweite des Linearverstellers die Zeitauflosung nicht verschlech-
tern. Die Verwendung eines Piezoverstellers mit einer Auflésung von < 1nm stellt keine
relevante, zusatzliche Begrenzung dar. Eine Schrittweite von Az = 10nm entspricht einer

Verzogerung von Atp = % = 67as.

Die einzelnen Einflussfaktoren auf die Zeitauflosung addieren sich nicht auf, sondern sind
tiber eine Faltung verkniipft. Den grofiten Einfluss auf Aty hat hier Atg. Die Faltung einer
Rechteckfunktion der Breite Atg = 1.7fs mit einem Gaufipuls der Breite Aty = 3.4fs ergibt

nur eine geringe Reduktion der effektiven Zeitauflosung auf At = 3.5fs.
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7.4 Proben

Die zu untersuchende Probe muss gewisse Eigenschaften erfiillen, um fiir TADS geeignet zu
sein. Grundsétzlich sollte sie zu einem gewissen Grad transparent fiir DUV-Pulse sein, damit
diese im Spektrometer detektiert werden kénnen. Die Proben sollten mindestens eine freie
Apertur von 1 mm x 2mm besitzen. Eine weitere Einschrankung entsteht durch die unter-
schiedliche Gruppengeschwindigkeit der VIS-IR- und DUV-Pulse. Die Pulscharakterisierung
durch XPM-Scans basiert genau auf diesem Effekt und benotigt deshalb ausgedehnte Pro-
ben. Die Zeitauflosung At, der TADS verringert sich jedoch proportional zur Probendicke z.
Um die bestmogliche Zeitauflosung nutzen zu kénnen, miissen sehr diinne Proben verwendet
werden. Fiir transparente Materialien mit normaler Dispersion im relevanten Spektralbereich
lasst sich abschatzen, dass die Dicke kleiner als 1 um sein sollte. Als freistehende TADS-Pro-
ben werden 250 nm dicke Diamantmembranen mit einer kreisférmigen freien Apertur von
3mm verwendet. Diese sind kommerziell bei der Firma Diamond Materials erhéaltlich. Laut
Herstellerangabe werden die Membranen durch mikrokristallines Wachstum in einem CVD!-
Verfahren gewachsen. Diamant eignet sich besonders fiir die Demonstration der TADS, da es
einerseits mechanisch sehr robust ist (freistehende Membran) und andererseits die Bandliicke
im Bereich des DUV-Spektrums liegt (E;, = 5.5eV [111]). Des Weiteren wurden einlagiges
Graphen und wenige Nanometer dicke Metall-Proben aus Iridium untersucht, die auf der
Vorderseite von 100 um dickem Quarzglas aufgebracht sind (im Folgenden 2D-Proben ge-
nannt). Graphen ist spektroskopisch interessant, da eine Van-Hove-Singularitat im Bereich
des DUV-Spektrums liegt [120]. Die statische Transmission von Graphen wurde bereits im
Unterkapitel 4.3 in Abb. 23b gezeigt. Die Iridium-Proben wurden am Fraunhofer IOF in der
Arbeitsgruppe von Dr. Ariana Szeghalmi durch Atomlagenabscheidung hergestellt. Fir die
verwendete Probe besteht der Herstellungsprozess aus 90 Beschichtungszyklen. Iridium ist
ein sehr bestédndiges Metall mit hohem Schmelzpunkt (2719 K) [144]. Das Iridium liegt mit
hoher Wahrscheinlichkeit in Form von Metall-Nano-Clustern auf dem Substrat vor und nicht
als Schicht, jedoch wurden die verwendeten Proben nicht charakterisiert. Die Zielstellung ist
es Plasmon-Effekte und eine erhohte Nichtlinearitdt durch den Quantum-Size-Effekt [145] zu
beobachten.

7.5 Justage

Die Justage ist aus mehreren Griinden eine Herausforderung. Der riaumliche Uberlapp der
DUV-Pulse mit dem VIS-IR-Puls kann nicht mit herkdémmlichen CCD-Kameras beobachtet
werden, da diese im DUV nicht sensitiv sind. Der zeitliche Uberlapp liefert kein statisches

Interferenzmuster, wie es bei der Justage der VIS-IR-Pulse fiir die DUV-Erzeugung der

9CVD: Abk. fiir chemical vapor deposition, zu Deutsch chemische Gasphasenabscheidung.
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Fall ist, da die Spektren von U bzw. V und R nicht iberlappen. Somit kann der zeitliche
Uberlapp nicht durch lineare Methoden, sondern nur durch ein nichtlineares Messsignal

gefunden werden.

Die Justage erfolgt deshalb folgendermafien: zunachst wird mit dem schwenkbaren VUV-
Spektrometer ein Winkel ¢ und somit die Beugungsordnung der THG ausgewahlt. Das Spek-
trum wird mit der am Spektrometer installierten UV-Kamera beobachtet. Als néchstes wird
eine Blende (Durchmesser: 200 um), die an der Probenhalterung angebracht ist (siche Abb. 39
c und d), in den Strahlengang gefahren. Sie wird derart platziert, dass ein Teil des raumlich
in x-Richtung aufgelosten Spektrums die Blende passieren kann. So wird die laterale Po-
sition der DUV-Strahlung markiert, die im Experiment zur Probenanregung genutzt wird.
Danach wird die Blende mit Hilfe eines 10-fach telezentrischen Objektivs (Schérfentiefe: 6 ym
und Arbeitsabstand: 50 mm) auf eine herkommliche CCD-Kamera abgebildet. Nun wird der
Anregepuls R mit dieser Kamera beobachtet und durch die Blende justiert. Mit diesem Ver-
fahren wird raumlicher Uberlapp garantiert und gleichzeitig wird eindeutig festgelegt, wo
das Messsignal und wo die Referenz aus dem Spektrum entnommen werden kann. Dann
muss noch der zeitliche Uberlapp gefunden werden. Dies wird durch automatisierte Verzo-
gerungsscans mit groffem Verstellweg von bis zu 40 mm moglich. Im einfachsten Fall wird
als Probe ein Dielektrikum mit grofler Bandliicke verwendet, wie z. B. 100 um Quarzglas.
Somit ist zeitlicher Uberlapp in der Datenspur als Phasenschub zu erkennen, genau wie in
den durchgefiihrten XPM-Scans aus Kapitel 5.

7.6 Pulscharakterisierung mit TADS

Fir den ersten Test des TADS-Aufbaus wird ein 100 um dickes Quarzglas-Plattchen als
Probe verwendet. Aus dieser Messung lassen sich die DUV-Pulse durch XPM-Scans in der
Variante edge charakterisieren. Im Experiment wird das Spektrum der THG im Emissions-
winkel ¢ =1/3 in Abhéngigkeit der Pulsverzégerung 7 gemessen. Die gemessene Datenspur
fiir AT ist in Abb. 41 dargestellt. Sie basiert auf der Mittelung von 10 Verzogerungsscans.
Die Spitzenintensitit von Puls R im Medium (vgl. Gleichung8) ist mit I = 0.2 1% gerin-
ger als in vorherigen Experimenten zur Pulscharakterisierung. Deshalb ist der durch XPM
verursachte Phasenschub im Vergleich zur Messung in Kapitel 5 deutlich geringer. Durch die
Referenzmessung ist es moglich die kleinen , Stufen® der Phase, d. h. den Phasenschub von
30 mrad, aufzulosen. Es konnen folgende Bereiche unterschieden werden: bei 7 = 0fs tiber-
lappen R und U und bei 7 = 40fs iiberlappen R und V jeweils an der Probenvorderseite®.
Im Bereich von 7 = 40fs bis 7 = 70 fs iiberholt Puls R beide DUV-Pulse im Dielektrikum,
sodass der resultierende Phasenschub gleich 0 ist. Bei 7 = 70fs iiberlappen wieder R und U

und bei 7 = 100 fs iiberlappen R und V jeweils an der Probenriickseite.

20Als Vorderseite wird die dem Laser zugewandte Seite bezeichnet.
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Ein gechirpter DUV-Puls (quadratische spektrale Phase) zeigt in der Datenspur Charakte-
ristiken, die im w — 7—Diagramm geneigt sind. Eine spektrale Phase dritter Ordnung zeigt
in der Datenspur Charakteristiken, die im w — 7—Diagramm gekriimmt sind. In den Da-
tenspuren sind beide Phasenabhéngigkeiten zu erkennen. In Abb. 41b ist deutlich zu sehen,
dass die DUV-Pulse an der Probenriickseite (7 > 50 fs) deutlich stérker gechirpt sind als an
der Vorderseite (7 < 50fs). Schon an der Datenspur kann abgeschétzt werden, dass Puls U
an der Probenvorderseite Bandbreite-begrenzt ist, da der Phasenschub bei 7 = 0 in Abhén-
gigkeit des Spektrums vertikal verlauft. Der Chirp von Puls V an der Vorderseite ist an der

Neigung des Phasenschubs bei 7 = 40 fs zu erkennen.
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Abbildung 41: Messergebnisse einer TADS-Messung unter Verwendung eines 100 pm dicken
Quarzglas-Pléttchens als TADS-Probe. Dargestellt ist der Betrag |AT| (a)
und die Phase par (b) in Abhéngigkeit von w und 7. Die Phase wird in der
Einheit rad angegeben. Die Messpunkte sind nur in dem Bereich dargestellt,
in dem der Betrag der Datenspur gréfier als 5 % der Amplitude ist. (¢) Phase
oar in Abhéngigkeit von 7 (summiert tiber w im Bereich von 5.0-5.2¢€V). Das
Fehlerintervall (grau gefarbter Bereich) entspricht dem statistischen Fehler
des Mittelwertes.

Zur Pulscharakterisierung wurde der Uberlapp von U und R an der Probenvorderseite bei
7 = 0 verwendet. Die einzige Anderung, die hier gegeniiber der Variante edge in Kapitel 5
vorgenommen werden muss, ist, dass die Ergebnisse fiir die Pulse U und V vertauscht werden
miissen. Die Pulsdauern betragen t5VHM = 3.4fs und tHWHM = 10.0fs, was in sehr guter
Ubereinstimmung mit vorangegangenen Messungen und Simulationen ist (vgl. hierzu Kapi-
tel 5). Die rekonstruierten komplexen Felder U(w) und V(w) sind in Abb. 42 dargestellt. Aus
der spektralen Phase ergibt sich fiir Puls U eine GVD von 1 fs? und fiir V 12 fs?. AuBerdem
konnte fiir Puls V eine spektrale Phase dritter Ordnung festgestellt werden, TOD = 9fs?.
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Abbildung 42: Rekonstruierte komplexe Felder U(w) (a) und V(w) (b) unter Verwendung
der Methode edge. Zur besseren Sichtbarkeit ist die lineare Phase subtrahiert
worden, was einer Verschiebung auf den Zeitpunkt null entspricht. Weiterhin
ist die Phase nur in dem Bereich angezeigt, in dem die Amplitude 20% des
Spitzenwertes iiberschreitet.

Um die experimentellen Ergebnisse der TADS mit Dielektrika grofler Bandliicke als Probe
besser verstehen zu kénnen, werden quasi-1D-Simulationen durchgefiihrt, so wie es im Unter-
kapitel 2.7 erlautert wird. Das bedeutet, dass nicht die gesamte UPPE gelost wird, sondern
sie wird auf die notwendigen Bestandteile reduziert: die Beugung wird vernachléssigt, der
intensive VIS-IR-Puls R breitet sich linear aus und die Nichtlinearitéit fiir die Ausbreitung
der Pulse U und V besteht in der Kopplung an Puls R durch XPM. Es wird der Brechungs-
index von MgFs gewahlt. Unter den verwendeten Materialien ist es das Dielektrikum mit der
grofften Bandliicke. In MgF'; ist die Verwendung einer instantanen nichtlinearen Polarisation
am ehesten gerechtfertigt, vor allem mit Blick auf die DUV-Frequenzen. Es wird ein VIS-
IR-Puls mit einer Pulsdauer von 5fs initialisiert, der den Puls R repréisentiert sowie zwei
DUV-Pulse im Abstand von 35 fs, wobei die Pulsdauer des fiihrenden Pulses t5;VAM = 3fs
betragt. Der nachlaufende Puls V besitzt das gleiche Spektrum wie U, er tragt jedoch in An-
lehnung an das Experiment einen Chirp von 10fs?. Die simulierte transiente Transmission
ist in Abb. 43 dargestellt.

Die simulierten Phasenschiibe werden analog zum Experiment wiedergegeben (vgl. Abb. 41b
und Abb. 43b). Der charakteristische Verlauf der Phase yar wurde bereits ausfithrlich dis-
kutiert. Der Betrag |AT| zeigt in Abhéngigkeit der Pulsverzogerung wechselnde Rot- bzw.
Blauverschiebungen (siehe Abb. 43a), die auch in der gemessenen Datenspur zu sehen sind.
Diese treten genau bei den Pulsverzogerungen auf, bei denen sich die Phasenschiibe befin-
den. Bei der Betrachtung von 7 = 0 zeigt die rote Seite des Spektrums eine verringerte
Transmission (Absorption) wahrend die blaue Seite eine erhohte Transmission (Emission)
aufweist. Das erscheint zunéchst nicht intuitiv, da die Nichtlinearitédt keinen Imaginérteil
besitzt. Allerdings ist dieser Effekt in der nichtlinearen Optik zu erwarten, wie bereits im

Unterkapitel 7.2 diskutiert wurde. Genau wie SPM erzeugt auch XPM neue Frequenzen. Im
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Abbildung 43: Simulation der TADS unter Verwendung der Materialparameter einer 60 ym
dicken MgFo-Probe. Dargestellt ist der Betrag |AT| (a) und die Phase par (b)
in Abhéangigkeit von w und 7. Die Phase wird in der Einheit rad angegeben.

Beispiel bei 7 = 0 ist die Blauverschiebung folgendermaflen zu erkléren: der Puls R breitet
sich mit einer grofleren Gruppengeschwindigkeit aus als Puls U. Somit tiberlagern sich beide
Pulse noch in den ersten pum der Probe, dann tiberholt R den Puls U. Der Puls R erzeugt
eine zeitabhangige Erhohung des Brechungsindexes proportional zur Intensitdt. Der Puls U
befindet sich im zeitlichen Mittel in der abfallenden Intensitédtsflanke von Puls R, d. h. hinter
R und breitet sich deshalb effektiv in einem tiber der Zeit abnehmenden Brechungsindex aus.
Der vordere Teil des Pulses wird dadurch im Vergleich zum hinteren Teil etwas abgebremst.

Das fiihrt direkt zu der beobachteten Blauverschiebung.

Zusammenfassend ist die Simulation in guter Ubereinstimmung mit dem Experiment und
XPM kann als Ursache fiir die Beobachtungen in der TADS mit Dielektrika grofler Bandliicke

als Probe identifiziert werden.

7.7 Starke Felder in Diamant

Als freistehende Probe fiir die zeitaufgeloste Spektroskopie von Dielektrika in starken elektro-
magnetischen Feldern wird Diamant verwendet. Die Spitzenintensitét des Anregepulses R im
Medium betragt Ir = 1.7 ;%Z bei Verwendung der Gleichung 8. Die weiteren experimentellen

Parameter wurden in diesem Kapitel bereits angegeben.

Zunichst wird die lineare (statische) Transmission der Diamantmembran 7% in Abhingig-
keit der Frequenz w bestimmt. Sie ist in Abb.44 dargestellt. 7% nimmt von ca. 40 % bei
4.55eV auf ca. 20 % bei 5.75€V ab, wobei die Kurve mit zunehmender Frequenz steiler wird.
Die Messunsicherheit liegt im Bereich von 3 %. Somit liegen die kleinen Extrema der Mess-
kurve im Rauschen. Anhand der Dispersion von Diamant ist ein streng monoton abfallender
Verlauf der Transmission zu erwarten. Die Bandliicke von Diamant betrdgt 5.5¢eV [111]. Sie

liegt, somit noch im Bereich des Spektrums der DUV-Doppelpulse. Die lineare Absorption
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betragt bei 5.2eV (nur) 40 % unter Verwendung des komplexen Brechungsindexes von Dia-
mant [108, 109]. Durch den hohen Brechungsindex (n' = 2.67 bei 5.2¢eV) werden je ~ 20 %
(bei Verwendung der Gleichung 9) an den beiden Grenzflichen Vakuum-Diamant reflektiert.
Somit ergibt sich eine Transmission von 74(5.2eV) = 0.8%0.6 = 0.38, was der Messung sehr

nahe kommt.

o
o

o
~

Transmission
o
w

o
N

4.6 4.8 5 5.2 54 5.6
w (eV)

Abbildung 44: Gemessene statische Transmission 7% einer 250 nm dicken CVD-Diamant-
membran. Es ist nur der Bereich mit mehr als 4 % der maximalen spektralen

Intensitéat dargestellt. Das Fehlerintervall (grau gefarbter Bereich) ist gegeben
durch den statistischen Fehler des Mittelwertes.

Die experimentellen Ergebnisse der TADS-Messung sind in Abb. 45 a—d dargestellt. Es wur-
de iiber 40 Pulsverzogerungsscans gemittelt. Dies fithrt zu einem statistischen Fehler (Fehler
des Mittelwertes) von 0.5 %/v/40 = 0.08 % fiir den Betrag |AT| und 0.8 mrad fiir die Phase
war. Die Datenspur zeigt ein deutliches Messsignal im Bereich des Pulsiiberlapps von R mit
U und V. Wéhrend das transiente Messsignal unterhalb der Bandliicke bei 4.5¢€V fiir alle 7
nahezu verschwindet, nimmt der maximale Ausschlag oberhalb der Bandliicke bei 5.7¢eV von
|AT| auf 2 % und das Maximum von par auf 30 mrad zu. In Abb. 45¢ ist der Betrag und die
Phase von AT in Abhéngigkeit von 7 fiir den Spektralbereich mit maximalem Messsignal
dargestellt. Auffillig ist, dass das Signal-Rausch-Verhéltnis fiir die Phase deutlich besser ist
als fiir die Amplitude. Dieser Vorteil von TADS gegeniiber herkémmlichen TAS-Experimen-
ten liegt in der hier zu Grunde liegenden Erzeugung der Doppelpulse. Bei Betrachtung des
zeitlichen Uberlapps von R und U (bei 7 = 0) ist eine Verzégerung der Amplitude von |AT|
gegeniiber a7 um 2.5fs zu erkennen. Das erscheint zunachst paradox. Ist die Absorption
gegeniiber der Dispersion verzogert? Nein, auch hier lasst sich |AT| nicht direkt der nicht-
linearen Absorption und ¢ar nicht der nichtlinearen Dispersion zuordnen. Die nichtlineare
Anderung der Absorption und Dispersion steckt jeweils in beiden Gréfien |AT| und par.
Die Halbwertsbreite des Messsignals bei 7 = 0fs betragt 6fs, was der Faltung eines 5 fs-
Pulses mit einem 3 fs-Puls entspricht. Diese Tatsache und die gute Ubereinstimmung mit
der Simulation (Abb. 45¢) zeigen, dass die Zeitauflosung nahe dem theoretischen Grenzwert
At =ty ~ 3fs liegt.
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Abbildung 45: TADS mit einer 250 nm dicken Diamantmembran als Probe. Die transiente
Transmission ist fiir die experimentellen Daten in (a) und (b) und fir die
simulierten Daten in (e) und (f) dargestellt. Der Betrag |AT| befindet sich
in (a) und (e) und die Phase @ar ist in (b) und (f) zu sehen. Fir die si-
mulierten Daten wird die nicht-instantane Polarisation aus Gleichung 94 mit
den Parametern w, = 7.1e¢V und ¢; = 5.4fs verwendet. Die Phase ist in der
Einheit rad angegeben. Die experimentellen Daten sind nur in dem Bereich
dargestellt, in dem der Betrag der Datenspur grofer als 5% der Amplitude
ist. (c) Vergleich von AT fir experimentelle und simulierte Daten in Abhén-
gigkeit von 7 summiert iiber w im Bereich von 5.5-5.7¢V. (d) Betrag |AT| der
experimentellen Daten in Abhéngigkeit von w bei 7 = —25fs (blau), 7 = 15fs

(rot) und 7 = 60fs (gelb) summiert tiber ein Intervall von +4 fs.
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Bei negativen Verzogerungen (Anregung erfolgt vor Abfrage) und Verzogerungen bei denen
die Anregung zwischen den beiden Abfragepulsen erfolgt, ist |AT| fiir Frequenzen oberhalb
der Bandliicke deutlich erhéht. Dies wird besonders in Abb.45d deutlich, in der |AT] fir
die Anregung vor, zwischen und nach den Abfragepulsen dargestellt ist. Auch unterhalb der
Bandliicke ist |AT'| nicht exakt 1. Fir letztere Beobachtung gibt es bisher keine abschlie-
B8ende Erklarung. Eine mogliche Interpretation ist, dass gebundene Exzitonen durch die lo-
nisation und der daraus resultierenden Plasmaabschirmung verschwinden [66]. Die erhohte
transiente Transmission oberhalb der Bandliicke kann durch Pauli state-blocking erklart wer-
den [37, 146]. Der Abfragepuls regt durch Multiphotonenionisation Elektronen vom Valenz-
ins Leitungsband an. Die (lineare) Absorption des Abfragepulses erfolgt ebenfalls durch An-
regung von Elektronen vom Valenz- ins Leitungsband. Erfolgt die Anregung vor der Abfrage,
so sind einige Zustdnde im Leitungsband besetzt und die Absorption wird reduziert. Der ex-
ponentielle Zerfall der Anregung konnte nicht beobachtet werden, da die Lebensdauer viel
grofler ist als die hier gemessene Verzogerung. Zielstellung ist die Beobachtung der extrem
schnell ablaufenden Dynamik in der Nahe von 7 = 0. Allerdings liefert die Kreuzphasenmo-
dulation bei Pulsiiberlapp ein dominantes Messsignal, was die Auswertung erschwert. Durch
die Verwendung der kiirzesten DUV-Pulse mit einer Pulsdauer von 1.5fs ist in diesem Be-
reich eine Subzyklen-Abhéngigkeit des Messsignals zu erwarten. Diese entsteht durch den

oszillierenden, reversiblen Anteil der lonisation des Anregepulses [32, 90, 91].

Um die Messspur interpretieren zu konnen, werden quasi-1D-Simulationen durchgefiihrt, so
wie sie im Unterkapitel 2.7 erlautert werden. Diese sollen das Messsignal bei Pulstiiberlapp
erkldaren. Die Ionisation wird innerhalb der Simulation nicht behandelt, perspektivisch konn-
te sie jedoch hinzugefiigt werden. Es wird eine nichtlineare Polarisation dritter Ordnung
angesetzt. Durch eine instantane, nichtlineare Antwortfunktion kann die Messung nicht be-
sonders gut reproduziert werden (siche Abb.46). Das ist zu erwarten, da Diamant im DUV
absorbiert. Zum einen ist die Amplitude von AT auf der roten Seite des Spektrums bei 4.5 eV
zu grofl. Zum anderen zeigt der Betrag |AT| auf der blauen Seite des Spektrums bei 5.6 eV
in Abhéngigkeit von 7 ein anderes Verhalten. Wahrend die Messung in der Nahe von 7 = 0
einen stérkeren Ausschlag hin zur Absorption (Werte kleiner als 1) aufweist (siehe Abb. 45¢),
ist die Simulation dort symmetrisch (siche Abb.46¢). Diese Simulation entspricht vielmehr
einem TADS-Experiment mit einem ultradiinnen Dielektrikum mit grofler Bandliicke als
Probe, wie z. B. MgF,.

Jedoch konnte eine nicht-instantane, nichtlineare Polarisation gefunden werden, sodass die

Simulation deutlich besser mit dem Experiment iibereinstimmt. Sie hat die Form

PNL(t) = on(g)ER(t)Q/dTR(T)EDUv(t —7) (94)
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Abbildung 46: Simulation der TADS mit einer 250 nm dicken Probe unter Verwendung des
linearen Brechungsindexes von Diamant und einer instantanen, nichtlinearen
Antwortfunktion. Dargestellt ist der Betrag |AT| (a) und die Phase par (b)

in Abhéngigkeit von w und 7. Die Phase wird in der Einheit rad angegeben.
(¢) AT als Funktion von 7 summiert iiber w im Bereich von 5.5-5.7¢€V.

mit der Antwortfunktion fiir die DUV-Strahlung

0, T<0
R(r) = (95)
Ae gin(w,T) T >0,

wobei A ein geeigneter Normierungsfaktor, ¢; die Abklingzeit und w, die Resonanzfrequenz
sind. Diese nichtlineare Antwort ist angelehnt an die lineare Antwortfunktion eines Lorentz-
Oszillators im Bereich der Resonanz (vgl. Gleichung42). Fir die Resonanzfrequenz wird
w, = 7.1¢eV in Einklang mit der linearen Dispersion von Diamant angesetzt. Fiir Ex(t)? wird
weiterhin die instantane Antwort verwendet, da das VIS-IR-Feld weit von der Resonanz
entfernt ist. Sehr gute Ubereinstimmung mit den Messdaten ergibt sich fiir Abklingzeiten
t; > 2.0fs. GroBlere Werte fiir ¢; beeinflussen die Messspur kaum, kleinere ¢; zeigen hinge-
gen deutliche Abweichungen. Das Resultat einer Simulation mit dieser nicht-instantanen,
nichtlinearen Polarisation ist in Abb.45 ¢, e und f dargestellt. Die Simulation stimmt auf
der blauen Seite des Spektrums sehr gut mit den Messdaten iiberein (vgl. Abb.45¢). Die

simulierte Datenspur weist, im Gegensatz zur Simulation mit einer instantanen Antwort-
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funktion, eine gewisse Abnahme des Messsignals hin zu kleinen Frequenzen auf. Allerdings
ist die Abnahme immer noch nicht so stark ausgepragt wie in den experimentellen Daten. Ein
Grund konnte die Vernachléssigung der Ionisation in den Simulationen sein. Zusammenfas-
send kann der Grofteil der Datenspur bei Pulstiberlapp durch Kreuzphasenmodulation mit
einer nicht-instantanen Antwortfunktion erklart werden. Es konnte dabei eine untere Grenze
der Abkling- oder Dephasierungszeit t; festgestellt werden, die in der Gréfenordnung der

StoBzeit liegt, so wie sie in der Literatur fiir Quarzglas und Saphir zu finden sind [147].

Um einen tieferen Einblick in die Elektronendynamik von Diamant zu bekommen wurde eine
Kollaboration mit Kollegen aus der theoretischen Festkorperphysik angestoffien. So sollen

Simulationen auf Basis der zeitabhangigen Dichtefunktionaltheorie folgen.

Abschlieflend soll am Beispiel der in diesem Unterkapitel durchgefithrten Simulationen der
Vorteil von TADS gegentiber TAS noch einmal hervorgehoben werden. Um den Informati-
onsgewinn von TADS im Vergleich zu TAS aufzuzeigen, werden zwei Simulationen mit unter-
schiedlichen Parametern fir die nichtlineare Polarisation (Gleichung 94) verglichen. Sie sind
in Abb. 47 dargestellt. Die Parameter sind so gewédhlt, dass die transiente Absorption, d. h.
|AT| beider Simulationen moglichst genau tbereinstimmt. Die transiente Dispersion oar
zeigt hingegen unterschiedliche Verlaufe. Mit TAS konnte dieser Unterschied nicht wahrge-

nommen werden. Somit weist TADS eindeutig einen hoheren Informationsgehalt auf.

1.005 ‘ ‘ ‘ 0.02
1 L
10.01
— | &
<_|O.995 §1
0
0.99 ¢
0.985 : : : -0.01
-20 -10 0 10 20

7 (fs)

Abbildung 47: Simulierte transiente Transmission AT in Abhédngigkeit von 7 summiert tiber
w im Bereich von 5.5-5.7eV fiir zwei verschiedene nichtlineare Antwort-

funktionen. Die Einheit der Phase ist rad. Die Parameter sind: t; = 5fs,
wy, = 6.3¢eV (durchgezogene Linien) und ¢; = 0.3fs, w, = 5.9eV (gestrichelte
Linien).

7.8 TADS mit 2D-Proben

Eine besondere Herausforderung der 2D-Proben stellt die Unterscheidung zwischen dem
Substrat und der 2D-Schicht dar. TADS-Experimente mit 2D-Proben sind Teil der aktu-

ellen bzw. zukiinftigen Forschung. Aktuell gibt es noch keine Ergebnisse. Bei einem ersten
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Experiment befand sich die 2D-Probe auf der Targetvorderseite. Der Vorteil dieser Konfigu-
ration ist, dass der Abfragepuls U kurz ist. Allerdings dndert die lineare Absorption der 2D-
Probe die anschlieBende Propagation durch das Substrat, was die Auswertung verkompli-
ziert. Insbesondere ist dann eine einfache Subtraktion der Messspuren von reinem Substrat
und von Substrat inklusive 2D-Probe nicht zielfiihrend. Wiirde sich die 2D-Schicht auf der
Probenriickseite befinden, so wére dieses Problem gelost. Allerdings wird der Abfragepuls
U in diesem Fall auf dem Weg durch das Substrat gechirpt, was die Zeitauflosung deutlich
verringert. Weiterhin reicht fiir Graphen die aktuelle Spitzenintensitdt von Puls R am Ort
der Probe mit I = 2 (%]Z nicht aus, um nahe an die Zerstorschwelle zu gelangen. Dies ist
jedoch notwendig um Starkfeldeffekte beobachten zu kénnen. Fiir Messungen mit der Iridi-
um-Probe muss die Intensitat hingegen deutlich abgeschwécht werden, da Iridium als Metall
stark absorbiert. Erste Messungen mit Iridium auf der Vorderseite der Probe wurde bereits
durchgefiihrt. Die statische Transmission der Iridium-Probe T7" ist in Abb. 48 dargestellt.

T weist ein Minimum bei 4.7 eV auf und steigt bis 5.6 eV von 40 % auf 70 % an.
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Abbildung 48: Experimentell bestimmte statische Transmission 77" der Iridium-Probe, bei
Mittelung tiber 200 Spektren. Nur der Bereich mit mehr als 5% der maxima-
len spektralen Intensitét ist dargestellt. Das Fehlerintervall (grau gefarbter
Bereich) ist gegeben durch den statistischen Fehler des Mittelwerts.

Bei 2D-Proben lauft die Messprozedur derart ab, dass Verzogerungsscans abwechselnd an
Positionen mit reinem Substrat und an Positionen mit Substrat und 2D-Probe durchgefiihrt
werden. Zur Auswertung wurde zunachst die transiente Transmission AT beider Messungen

separat bestimmt und danach das Verhéaltnis

ATsub—i-QD <w7 7.)
AD(w,T) = AT (e, 7)

(96)

gebildet. Bisher konnte mit diesem Ansatz zur Unterscheidung von Probe und Substrat noch
kein Starkfeldeffekt festgestellt werden. Sowohl die Messung als auch die Auswertung miissen

dahingehend in Zukunft noch weiter optimiert werden.
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8 Ausblick

Die zwei wesentlichen Errungenschaften dieser Doktorarbeit, VERAH und TADS, werden
Forschungsbestandteil innerhalb der Arbeitsgruppe bleiben. Hier werden die weiteren Plane

kurz erlautert.

Die Verkniipfung rdumlicher Harmonischer soll um die Verkniipfung zeitlicher Harmonischer
erweitert werden. Bisher wurden vor allem Dielektrika mit Inversionssymmetrie zur Erzeu-
gung harmonischer Strahlung verwendet. Durch die Verwendung von Kristallen ohne Inver-
sionssymmetrie, wie z. B. SiO, werden zuséatzlich zu den ungeraden Harmonischen gerade
Harmonische erzeugt. Auf Grund der groflen Bandbreite tiberlappen und interferieren somit
zeitliche Harmonische. Um die lineare Laserpolarisation zu erhalten, muss bei der Auswahl
des Kristalls darauf geachtet werden, dass die Kombination aus Kristallorientierung und
Polarisation keine neuen Polarisationszustande erzeugt. Kristallsymmetrien, die diesen Fall
ermoglichen sind die Punktgruppen Dy, D3, Cy, Cy,, Cs, Csy, C4, Cyy, Cg und Cg, (vegl. [66]:
Tabellen zu x% und Y3-Symmetrien). Es kénnte somit SiO, im z-Schnitt in Kombination
mit linearer Polarisation in x-Richtung verwendet werden. Das Ziel ist die Synthese von
Wellenformen mit sub-fs Pulsdauer. Hierzu muss ein Superkontinuum aus mehreren zeitli-
chen und rdumlichen Harmonischen mit der richtigen GEP und CEP verkniipft werden. Der
Kreuzungswinkel o muss so gewahlt werden, dass ein Emissionswinkel existiert, in dem die
zweite, dritte, vierte und fiinfte Harmonische dhnliche spektrale Intensitat aufweisen. Ein
Superkontinuum, dass den Bereich von 3-9eV abdeckt, ermoglicht theoretisch Pulse von
300 as. Um konstruktive Interferenz der zeitlichen Harmonischen zu gewéhrleisten, muss die
CEP stabilisiert werden.

Im Bezug auf die TADS ist geplant, dass die bereits verwendeten und neue Proben mit
den ultrakurzen 1.5 fs-Abfragepulsen untersucht werden. Auflerdem sollen die Graphen- und
Diamant-Proben mit einer hoheren Intensitat des Anregepulses nahe der Zerstorschwelle ver-
messen werden. Die bisher zur Verfiigung stehende Spitzenintensitit des Anregepulses am
Ort der Probe ist hierfiir nicht ausreichend. Eine stéarkere Fokussierung soll nicht verwendet
werden, da der Fokus im aktuellen Setup im Vergleich zum DUV-Strahlprofil schon klein
ist. Ein neues Lasersystem befindet sich in der Aufbauphase, sodass in Zukunft etwa drei-
mal hohere Pulsenergien zur Verfligung stehen werden. Das neue Lasersystem der Firma
Coherent hat noch einen weiteren entscheidenden Vorteil. Die Puls-zu-Puls Fluktuation der
Laserleistung ist laut Herstellerangabe deutlich geringer. Eine Quelle fiir Rauschen in bishe-
rigen Messungen ist die Leistungsschwankung des Lasersystems. Sie resultiert in einer THG-
Leistungsschwankung von 2.1 %?! bei einer Belichtungszeit von 0.1s. Die zugehorige Mess-
reihe ist in Abb.49 zu finden. Zukiinftige Experimente der TADS werden von dem neuen

Lasersystem profitieren.

21Das Ma$ fiir die Leistungsschwankung ist die Standardabweichung.



8 Ausblick o8

—_
—_

—
o
a

o
©
o

Leistung (a.u.)

o
©

50 100 150

o

Abbildung 49: Leistungsschwankung der THG. Die Spektren werden mit einer Belichtungs-
zeit von 0.1s aufgenommen und entlang der spektralen Achse aufsummiert.

Der zeitliche Mittelwert ist auf eins normiert. Die Standardabweichung be-
tragt 2.1 %.

Weiterhin ist geplant, wéssrige Losungen durch TADS zu untersuchen. Eine Herausforderung
hierbei stellt die Probendicke dar. Es muss ein diinner Wasserfilm mit einer Dicke von ~
lpm erzeugt werden, der sich innerhalb der Messzeit nicht verdndert. Die in dieser Arbeit
durchgefiihrten Untersuchungen an einer Seifenlamelle stellen einen moéglichen Ansatz dar.
Die Messzeit ist hier bisher auf wenige Minuten beschrankt und die Messung kann nicht im
Vakuum stattfinden. Ein anderer Ansatz ist die Verwendung einer fiir das Vakuum geeigneten
Diise zur Erzeugung eines Wasserfilms [124]. Im Wasser kénnen z. B. Nanopartikel, Farbstoffe

und Nukleinbasen in starken Feldern mit fs-Zeitauflosung untersucht werden.
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9 Zusammenfassung

In der vorliegenden Doktorarbeit werden nichtlineare Effekte in Dielektrika mit grofler Band-
liicke in der nahezu-kollinearen Strahlgeometrie untersucht. Durch die Uberlagerung von zwei
VIS-IR-Pulsen entsteht eine facettenreiche Struktur zeitlicher und rdumlicher Harmonischer.
Die nahezu-kollineare Strahlgeometrie zeichnet sich dadurch aus, dass die Flanken benach-
barter raumlicher Harmonischer sich tiberlappen und interferieren. Sie vereint die Vortei-
le der kollinearen und nichtkollinearen Strahlgeometrie, indem sich einerseits harmonische
Strahlung rdaumlich von den fundamentalen Pulsen trennen ldsst, ohne auf Optiken, wie
z. B. spektrale Filter oder Polarisatoren angewiesen zu sein und andererseits die geometri-
sche Fehlanpassung der Phase und der Winkelchirp der harmonischen Strahlung gering sind.
Durch den kleinen Kreuzungswinkel entsteht ein Fokus mit wenigen Interferenzstreifen. Ana-
log zur CEP in der Zeitdoméne wird die groove-envelope phase (GEP) in der Raumdoméne
definiert. Zum einen ist die Spitzenintensitat von der GEP abhéngig, was zu einer subzyklen-
abhéngigen Erzeugung von Selbstbeugung fithrt. Zum anderen ist die GEP entscheidend fiir

die Interferenz benachbarter raumlicher Harmonischer.

Ultrakurze Pulse im DUV-Spektralbereich werden durch die Erzeugung der zeitlichen dritten
Harmonischen von VIS-IR-Pulsen in 100 gm dicken Dielektrika mit grofler Bandliicke gene-
riert. Auf Grund der fehlenden Phasenanpassung entstehen Doppelpulse, wobei der fithrende
Puls mit der Gruppengeschwindigkeit der VIS-IR-Pulse propagiert und kurz bleibt, wahrend
sich der nachlaufende Puls mit der normalen Dispersion im DUV ausbreitet und gechirpt
wird. Der zeitliche Abstand der DUV-Pulse wird in erster Ndherung nur durch das Material
und dessen Dicke bestimmt, was eine sehr genaue Phasenmessung im mrad-Bereich ermog-
licht. Die DUV-Pulse sind schwach und eignen sich als Abfragepulse fir die zeitaufgeloste
Spektroskopie. Sie werden zeitlich charakterisiert. Hierfiir wird die neue Methode XPM-Scan
eingefiihrt, die es erlaubt, extrem schwache Pulse mit Energien von wenigen Pikojoule zu
vermessen. Sie basiert auf Verzogerungsscans mit einem intensiven VIS-IR-Puls. Die mo-
dulierten Spektren der Doppelpulse ermdglichen eine préizise Messung und Auswertung der

Kreuzphasenmodulation, auf der diese Methode beruht.

Die kiirzesten Pulse werden durch das neuartige Konzept ,Verkniipfung raumlicher Harmo-
nischer (VERAH) erzeugt. Dabei fithrt die Uberlappung zweier benachbarter raumlicher
Harmonischer der THG zur Erzeugung extrem breiter Spektren. Auf Grund der groflen
Bandliicke und der daraus folgenden geringen Dispersion ist MgFs das Dielektrikum, das
sich am besten flir die Erzeugung ultrakurzer Pulse eignet. Unter Verwendung der optima-
len GEP der VIS-IR-Pulse werden DUV-Pulse mit einer Pulsdauer von 1.5 fs synthetisiert,
die den Spektralbereich von 4.7-6.7 eV abdecken.
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Die so erzeugten DUV-Doppelpulse werden fiir die transiente Absorptionsspektroskopie ver-
wendet. Da die modulierten Spektren nicht nur Betrags- sondern auch Phaseninformation
enthalten, kann nun zusétzlich zur transienten Absorption auch die transiente Dispersion
gemessen werden. Diese neue Methode wird transiente Absorptions- und Dispersionsspek-
troskopie (TADS) genannt. Um Dispersion im Strahlengang der DUV-Pulse zu vermeiden,
wurde eine sehr kompakte Strahlgeometrie geschaffen. Der Abstand von der DUV-Pulserzeu-
gung bis zur TADS-Probe betrigt nur etwa 10 cm. Die Methode erméglicht die Detektion sehr
kleiner Anderungen im Promillebereich fiir den Betrag und im mrad-Bereich fiir die Phase
der transienten Transmission. Diese hohe Sensitivitdt wird durch eine inhdrente Referenz-
messung moglich, auf die der experimentelle Aufbau getrimmt wurde. In einem ersten Test
des Aufbaus werden die DUV-Pulse erstmalig nicht im erzeugenden Medium durch XPM-
Scan charakterisiert, sondern in einem Quarzglas-Pléttchen, das als TADS-Probe fungiert.
TADS ist auf Grund der Dispersion der Gruppengeschwindigkeit besonders fiir diinne Proben
geeignet. So konnte TADS erfolgreich in einer 250 nm dicken freistehenden Diamantmembran
eingesetzt werden. Finerseits wird dabei eine nicht-instantane, nichtlineare Antwortfunktion
im Bereich der Bandliicke bestimmt. Andererseits wird beobachtet, wie sich die Transmis-
sion oberhalb der Bandliicke durch Pauli state-blocking erhoht, d.h. durch Anregung von

Elektronen ins Leitungsband.
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Anhang

Erganzende Abbildungen

1072 101 10° 10" 102

Abbildung 50: Modelle zur Beschreibung des Brechungsindexes im Vergleich: Sellmeier-Glei-
chung fir Quarzglas[58] (gelb-gestrichelt) und Lorentz-Oszillator (Realteil
(blau) und Imaginérteil (rot)). Die Parameter des Lorentz-Modells sind in

Anlehnung an die Dispersion von Quarzglas gewéhlt.

THG A

koh !

z

Abbildung 51: Intensitat der THG bei Propagation durch ein Medium der Dicke z im mo-
nochromatischen Fall mit Kohérenzlinge Lj.,. Uberschreitet die Dicke des
Mediums die Kohérenzlinge, so wird die THG durch destruktive Interferenz

wieder in das erzeugende Feld zurticktransformiert. Die Periode ist 2L,p,.
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Abbildung 52



103

A: Spektrometer

Dieser Abschnitt basiert inhaltlich auf dem Buch ,Laser Spectroscopy, Basic Principles“ von W. Demtro-

der [148].

Mit Spektrometern wird der Betrag des Spektrums |E™(w)| gemessen. Die Auflosung eines
Spektrometers kann von dem Eingangsschlitz, dem dispersiven Element oder der Pixelgro-
Be der Kamera limitiert werden. Im Idealfall ist das Spektrometer so bemessen, dass nur
das dispersive Element (hier das Gitter) das spektrale Auflosungsvermogen R = |[A\/AN| =
w/Aw = mN limitiert. Hierbei ist A\ der minimale Abstand von zwei Spektrallinien, die ge-
rade noch voneinander unterschieden werden kénnen. Ein quantitatives Kriterium hierfiir ist
das Rayleigh-Kriterium. Hohe Auflésung wird erreicht durch Beleuchtung vieler Gitterlinien
N und Verwendung einer hohen Beugungsordnung m. Der raumliche Abstand Ax zweier
benachbarter Wellenléngen auf dem Detektor ist Ax = Z—f\A)\. Die lineare Dispersion dz/d\

wird meist in mm/nm angegeben.

Die Gittergleichung liefert den Zusammenhang zwischen Ein- o und Ausfallswinkel (3, fiir

konstruktive Interferenz einer Wellenlénge A bei gegebener Gitterkonstante g (vgl. Abb. 53a),
g(sin(a) + sin(fB,,)) = mA. (97)

Bedingt durch den Herstellungsprozess kann es passieren, dass die Gitterkonstante raumlich
nicht exakt gleich ist. Dann entstehen sogenannte ghosts. Das heifit, dass es effektiv mehrere
Gittergleichungen und mehrere Losungen x(\) gibt. Gitter, die im holografischen Verfahren
produziert werden (holografische Gitter), sind frei von ghosts. Auf Grund des Herstellungs-
prozesses ist die Oberflache sinusférmig. Das hat den Nachteil, dass der Blaze-Winkel sich
innerhalb einer Periode dndert, was die Reflektivitat bzw. Effizienz reduziert. Eindeutigkeit
der Wellenldngenzuordnung x(\) ist weiterhin nur innerhalb des sogenannten freien Spektral-
bereiches A gegeben. Dieser folgt aus der Gittergleichung: A = 2m\/(m? —1). In Abb. 53b
wird die Bedeutung des freien Spektralbereichs am Beispiel des in dieser Arbeit verwende-
ten Spektrometers verdeutlicht. Bei den verwendeten Parametern passt das Spektrum der 3.
Harmonischen (~ 200 — 300 nm) auf den Kamerachip. Um Eindeutigkeit des Spektrometers

zu gewahren diirfen Wellenléngen kleiner als 150 nm keinen Einfluss haben.

Spektrometer mit einem dispersiven Element (Prisma oder Gitter) liefern einen linearen
Zusammenhang zwischen x und A. Im Gegensatz dazu liefert ein Fourierspektrometer das
Spektrum natiirlicherweise auf der Frequenz- bzw. Energieachse. Eine Umrechnung des Spek-
trums vom Wellenléngen- in den Frequenzbereich ist moglich mittels folgender Beziehungen:
E = hw = he/X und f(E)dE = f(A\)dA[149]. Damit ergibt sich die fir die Praxis relevante
Beziehung f(w) ~ f(A\)/w?.
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Abbildung 53: (a) Bezeichnung der wichtigsten Grofien eines (holographischen) Gitters: Git-
terkonstante g, Finfallswinkel «, Ausfallswinkel (,,, und Gitternormale (ge-
strichelte Linie). (b) Dargestellt ist der Zusammenhang A\(x) fir die ersten
drei Beugungsordnungen, m = 1 (blau), m = 2 (rot), m = 3 (gelb). x ist der
Ort auf der Kamera. Die verwendeten Parameter entsprechen dem McPher-
son VUV-Spektrometer Model 234/302 mit einem Gitter von 1200 Linien/mm
und o = 42°.

Detektor

Die verwendeten Kameras haben einen sogenannten CCD-Sensor?? eingebaut. Dieser ba-
siert auf einer Metall-Oxid-Halbleiter Struktur. Die Absorption eines Photons erzeugt ein
Elektron-Loch-Paar durch den inneren Photoeffekt. Die Quanteneffizienz kann Werte nahe 1
erreichen. Gewohnliche CCDs kénnen im Bereich von 350-900 nm verwendet werden. Durch
rickseitige Beleuchtung (engl. backward-illuminated), ohne Eingangsfenster und Kiihlung
(dadurch wird Rauschen reduziert) kann die spektrale Empfindlichkeit moderner Kameras

auf bis zu 0.1-1000 nm erweitert werden.

22CCD: Abk. fiir charge-coupled device. Die Erfindung wurde 2009 mit dem Nobelpreis fiir Physik ausge-
zeichnet,.
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B: Ausfiihrliche Ergebnisse zur Untersuchung der Selbstbeugung

Die Ergebnisse dieses Unterkapitels sind bereits in [55] veroffentlicht worden und werden
hier in dhnlicher Form dargestellt. Es handelt sich zum Teil um Ubersetzungen. Der expe-
rimentelle Aufbau war zu Beginn meiner Doktorarbeit schon aufgebaut. Die Experimente
wurden von Aseem P. Pati, Christoph G. Leithold und mir durchgefithrt. Die theoretische

Ausarbeitung und Simulation geschah in Kooperation mit Adrian Pfeiffer.

Im Experiment werden charakteristische Interferenzmuster mit Subzyklen-Abhéngigkeit von
der Pulsverzogerung 7 beobachtet. Sie sind in Abb.54 a und ¢ dargestellt. Die erste Art
von Interferenzmuster ist im Bereich zwischen den Beugungsordnungen dominant und zeigt
im ¢ — 7—Diagramm geneigte Interferenzstreifen. Diese werden sowohl bei niedriger (14 =
10 DY) als auch bei hoher (I, = 25 ) Intensitit beobachtet und sind am deutlichsten im
Bereich zwischen dem Strahl A und der ersten Beugungsordnung sichtbar. Eine Intensitéts-
modulation existiert auch zwischen der ersten und zweiten Beugungsordnung, aber dort ist
die Modulation auf nur einen Zyklus beschrénkt. Es gibt eine zweite Art von Interferenzmus-
ter, die nur bei hoher Intensitat beobachtet wird. Sie dominiert auf den Beugungsordnungen

und zeigt vertikale Interferenzstreifen im ¢ — 7—Diagramm.

Um die Mechanismen fiir die Subzyklen-Abhéngigkeit der Selbstbeugung zu identifizieren,
werden die Experimente mit 2D-Simulationen verglichen. Fiir die Ausbreitung innerhalb der
Probe wird der Brechungsindex von Quarzglas verwendet. Die nichtlineare Polarisation wird
als instantane Nichtlinearitat dritter Ordnung und die Stromdichte wird mit dem Drude-Mo-
dell berechnet. Als Stofizeit werden 7. = 10fs angenommen. Basierend auf der 6-Photonen-
Tonisation wird die Tonisationsrate durch 2p(7,t) = oI® mit o = 7.5 - 10755 2 herech-
net [147]. Fir die Ausbreitung von der Probe zur Kamera erfolgt eine lineare Propagation.
Beide Arten der Interferenz werden von der Simulation reproduziert (vgl. Abb.54 b und

d).

Im Folgenden werden anschauliche vereinfachte Modelle herangezogen, um beide Arten der
Interferenz besser zu verstehen. Ein wesentlicher Faktor wird durch die Geometrie gegeben.
Der kleine Winkel zwischen den fundamentalen Pulsen A und B resultiert in einem Fo-
kus mit wenigen Streifen (vgl. Abb.12). Hierdurch wird die GEP wichtig. Die Phase dieser

Interferenzstreifen wird mit der Pulsverzogerung kontrolliert.

Kaskadierte Vierwellenmischung

Das prominenteste Modell zur Beschreibung der Selbstbeugung ist die kaskadierte Vierwel-
lenmischung (CFWM) [112]. Es wird bereits im Unterkapitel 4.1 vorgestellt. Mit CFWM lasst
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Abbildung 54: Intensitiat der Selbstbeugung als Funktion der Pulsverzogerung 7 und des
Emissionswinkels bzw. der transversalen Ortskoordinate y auf der Kamera.
Experimentelle (a und ¢) und simulierte (b und d) Daten sind fiir I, = 10 2
(a und b) und I, = 25 2% (c und d) dargestellt. Adaptiert aus [55].

cm
sich die Interferenz erster Art erkléren, die zwischen benachbarten Ordnungen auftritt und

als Funktion von 7 in einer Modulation mit der Frequenz w resultiert.

In einer detaillierten analytischen Rechnung (vgl. Zusatzmaterial der Veroffentlichung [55]),
die Vierwellenmischung im Limes einer einzelnen (diinnen) Schicht sowie die anschliefende
Propagation in die Ebene der Kamera beinhaltet, ist das Interferenzmuster erster Art deut-
lich zu sehen (vgl. Abb. 55a). Nun ist noch die Frage zu kléren, warum die Interferenzstreifen
geneigt sind. Fir ein Fernfeld im Rahmen der Fraunhofer-Beugung (Fourier-Optik) ergeben
sich vertikale Streifen. Die Voraussetzungen fiir Fraunhofer-Beugung werden im Experiment
nicht erfiillt. Die lineare Propagation in nahezu-kollinearer Geometrie verursacht die Neigung

der Streifen.



107

Periodische Mehrfach-Filamentierung

Die Interferenzmuster erster Art lassen sich auch mit . Periodischer Mehrfach-Filamentie-
rung” (PMF) erkléren. Die Maxima des Intensitétsgitters sind auf der Riickseite der Probe
viel steiler als auf der Vorderseite. Dies kann als Ergebnis der Selbstfokussierung jedes ein-
zelnen Maximums verstanden werden. Die Selbstfokussierung wird durch das Gitter auf der
Vorderseite der Probe eingeleitet. Dieser Mechanismus wurde von Liu et al. [150] beschrieben,
wo der anschauliche Vergleich durchgefiihrt wird, dass die anfangliche Intensitiatsverteilung
des Gitters wie eine Mikrolinsen-Anordnung wirkt. Die Periodische Anordnung von Fila-
menten erzeugt SD-Ordnungen. Der Grund dafiir ist, dass die Filamentierung einer Verbrei-
terung der Ortsfrequenzen entspricht. Aufgrund des gleichméfigen Abstands der Filamente

und folglich der Modulation im k-Raum entstehen rdumliche Harmonische im Fernfeld.

Die beiden Modelle CFWM und PMF sind sehr dhnlich, aber nicht identisch. CFWM kann
auch ohne Beugung SD erzeugen. PFM kann durch CFWM in Kombination mit Beugung
beschrieben werden. Allerdings ist fiir PFM die Nichtlinearitat in Form von CFWM nicht

notwendig, auch eine Mikrolinsen-Anordnung wiirde zu SD-Ordnungen fithren.

Die Filamentierung kann mathematisch als eine Reihe der Form

I(y) = 1o ) agcos(2qkyy — qvor) (98)

q=0
aufgefasst werden mit der Einhitillenden des Fokus I, und den Amplituden a, der jeweiligen
raumlichen Harmonischen ¢q. Uberraschenderweise fithrt dieser Ansatz zu exakt den gleichen

Phasenbeziehungen fiir die raumlichen Harmonischen, wie im Unterkapitel 4.1.

Lokale Veranderung der Transmission

Die zweite Art der Interferenz, die bei hoher Intensitat direkt auf den Beugungsordnungen
beobachtet wird und vertikale Interferenzstreifen im ¢ — r—Diagramm aufweist, lasst sich
nicht durch CFWM oder PFM erklaren. Eine Erklarung auf Basis der Simulation stellt sich
als schwierig heraus. Der Grund hierfiir ist, dass z.B. eine Vernachlassigung des Drude-
Stromes zum Kollaps, also numerischer Instabilitédt, fithrt. Dieser Plasmabeitrag balanciert

durch Defokussierung die Kerr-Fokussierung wahrend der Propagation.

Daher wird hier ein phdnomenologisches Modell vorgeschlagen. Es erhalt den Namen ,,Lokale
Verdnderung der Transmission® (LVT). Es ist in der Lage die zweite Art von Interferenz-
muster zu reproduzieren. LVT basiert auf der Annahme, dass die optischen Eigenschaften
(der lineare Brechungsindex oder die nichtlinearen Eigenschaften) in einem engen Bereich in

der Probe verdndert werden. Diese Annahme wird durch die Filamentierung motiviert, die
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Abbildung 55: Intensitat der ersten Selbstbeugungsordnung als Funktion der Pulsverzoge-
rung 7 und der transversalen Ortskoordinate y auf der Kamera. Das Ergeb-
nis der Vierwellenmischung (a) wird dem Modell der lokalen Veranderung der
Transmission (b) gegeniibergestellt. Das Interferenzmuster zweiter Art ist so-
wohl in (a) als auch in (b) bei z = 0.32mm zu schen. Das Interferenzmuster
zweiter Art ist nur in (b) auf der ersten SD-Ordnung bei z = 0.4mm zu
sehen. Adaptiert aus [55].

die Energie in enge Bereiche lokalisiert und zu stark nichtlinearer Absorption oder dauer-
haftem Schaden fithren kann. Auch wird von einer Art Gedéchtnis bzw. Hysterese in den
nichtlinearen Eigenschaften von transparenten Festkorpern berichtet [151]. Nichtlineare la-
serinduzierte Veranderungen koénnen sich von Schuss zu Schuss aufaddieren. Das modifizierte
Material bildet einen nichtlinearen Speicher im System [151]. Eine weitere Quelle fiir die Ver-
starkung der Nichtlinearitdt ist die Plasmaerzeugung um nanometergrofle Inhomogenitéaten,
die in Glésern vorhanden sind [152]. Diese Mechanismen sind bei einer GEP von 0 in einem
engen rdumlichen Bereich im mittleren Intensitdtsmaximum am starksten ausgepragt. Bei
einer anderen Pulsverzogerung, wenn das Maximum aus der Mitte verschoben wird, ist die
Energie jedes Interfernzstreifens kleiner als bei der GEP von 0. Die Gesamtenergie, die fiir
die spatere Selbstfokussierung zur Verfiigung steht, wird in die Interferenzstreifen des Fokus
unterteilt. Somit hangt die maximale Energie eines Streifens von der GEP ab. Folglich han-

gen die stark nichtlinearen Mechanismen, die von der maximalen Intensitédt abhéngen, von
der GEP ab.

Die mathematische Beschreibung von LVT basiert, wie der Name schon sagt, auf einer lo-

kalen Veranderung der Transmission. Zunéchst wird durch Vierwellenmischung SD erzeugt.
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Danach wird in einem engen Bereich aus den genannten Griinden die Transmission verdndert.
Fiir das elektrische Feld auf der Riickseite der Probe ergibt sich:

2
ELVT(y, t) — ECFWM(y, t) (1 . tLVTe_%> ) (99)

Dabei gibt ¢ die Breite und V7 die Stérke der als gaufiformig angenommenen Transmissions-
anderung an. Das Interferenzmuster entsteht durch die lineare Propagation von der Probe
zur Position der Kamera. Die Vorstellung ist die Folgende: die lokalisierte Anderung der
Transmission hat einen grofien Divergenzwinkel zur Folge, der mehrere Beugungsordnungen
iiberspannt. Somit wird z. B. ein Teil des intensiven Pulses A inklusive seiner Phasenabhéan-
gigkeit in die erste Beugungsordnung gestreut, was die charakteristische Interferenz zweiter
Art auf der Ordnung zur Folge hat. Das Ergebnis des analytischen Modells fiir LVT befindet
sich in Abb. 55b.

Noch ausfiihrlichere analytische Berechnungen zu den drei beschriebenen Modellen, die fir
die Interferenzmuster verantwortlich sind, befinden sich im Zusatzmaterial der Veroffentli-
chung [55].
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C: Interferometrische Abbildung von Selbstbeugung

Eine Erweiterung des SD-Setups stellt der in der Arbeitsgruppe entwickelte Aufbau zur
interferometrischen Abbildung von Selbstbeugung dar (siehe Abb. 56). Dabei wird der Fokus
in einem 4f-Aufbau im Abbildungsmafistab 1:1 auf eine Kamera abgebildet. Der Winkel
zwischen den fundamentalen Strahlen A und B ist hierbei grof§ genug, um die verschiedenen
SD-Ordnungen gut voneinander trennen zu koénnen. So kann das Fernfeld mit Hilfe von
motorisierten Polarisatoren und Strahlfallen manipuliert werden. Die am sphérischen Spiegel
reflektierten Pulse werden etwas unterhalb der einfallenden Strahlen von einem Planspiegel
auf die CCD-Kamera gelenkt.

motorisierte
Polarisatoren & Strahlfalle

Probe
W
A

Planspiegel

spharischer
Spiegel

CCD

Abbildung 56: Aufbau der interferometrischen Abbildung von Selbstbeugung.

Die Idee dieses Aufbaus ist, dass aus der Phase der rdumlichen Interferenz zwischen einem
fundamentalen Puls und der 1. SD-Ordnung die Verzogerung der x®)-Polarisation abgelesen
werden kann. Die Messung wiirde direkt im Zeitbereich stattfinden. Dabei soll extrem hohe
Genauigkeit von wenigen Attosekunden (as) erreicht werden. Diese ist notwendig, da die
Verzogerung der nichtlinearen Polarisation in Dielektrika mit grofier Bandliicke deutlich
unter 1fs liegt [153].

Eine Bedingung ist die perfekte Abbildung des Fokus auf die Kamera. Damit ist gemeint,
dass garantiert sein muss, dass jeder Strahl den gleichen optischen Weg zuriicklegt. Zum
Vergleich, ein interferometrischer Wegunterschied von 1nm entspricht einer Verzogerung
von 3as. Jedes optische Element zwischen Fokus und Kamera erzeugt jedoch gewisse Bild-
fehler. Diese konnen durch Mittelung tiber viele Positionen verringert werden. Hierfiir wird
jedes optische Element bewegt. Neben dieser Art der absoluten Messung der Phase der y(®)-

Polarisation einer Probe ist es mit geringerem Aufwand moglich zwei Medien zu vergleichen
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und deren relative nichtlineare Verzogerung zu bestimmen. Fiir diese Experimente ist mein
Kollege Christoph Leithold zustédndig. Deshalb wird auf die Ergebnisse in dieser Arbeit nicht

eingegangen.

Es hat sich jedoch schon friith gezeigt, dass es fiir die Auswertung notwendig ist, das elektri-
sche Feld der Pulse A und B moglichst genau zu kennen. Hierfiir wurde eine neue Methode
zur Charakterisierung der Pulse entwickelt, die auf der interferometrischen Abbildung von
Selbstbeugung basiert [137, 138]. Eine Besonderheit dieser Methode ist, dass beide Pulse
inklusive einer raumlichen Dimension charakterisiert werden. Weiterhin erfolgt die Rekon-
struktion analytisch. Und es kénnen sogar Pulse rekonstruiert werden, deren Spektren mehr

als eine Oktave tiberspannen.
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