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Polarisation Assisted Amplitude Gating is a recently developed me-
thod to produce isolated attosecond pulses. This thesis is about investigating
the functionality of this method as an integration into an existing high
harmonic beamline. Some further measurements regarding the lasers polari-
sation and dispersion are executed. The measured frequency spectra of the
produced high harmonic light will be discussed and an outlook to future
improvements will be given.

Polarisation Assisted Amplitude Gating ist eine Moglichkeit, isolierte
Attosekundenpulse zu erzeugen. In dieser Arbeit wird die Funktionsweise
dieser Methode in Verbindung mit dem zur Verfiigung stehenden Laser-
system diskutiert. Im Zuge dessen werden Aspekte wie Polarisation und
Dispersion des Laserlichts untersucht. Die aufgenommenen Spektren des er-
zeugten Lichts Hoher Harmonischer werden diskutiert. Abschliefsend wird im
Ausblick erklart, wie in Zukunft die Verwendung des Polarisation Assisted
Amplitude Gates optimiert werden kdnnte.
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1 Einleitung

Seit die Quantentheorie zu Beginn des 20. Jahrhunderts die physikalische
Welt erobert hat, nimmt das Verstédndnis im Bezug auf die kleinsten Bau-
steine des Universums kontinuierlich zu. War es zu Beginn nur das Bohrsche
Atommodell, in dem negativ geladene Elektronen auf festen Bahnen um
einen positiv geladenen Kern kreisen, entwickelte sich daraus eine fundamen-
tal neue Theorie, in der eine probabilistische Welt beschrieben wird, die rein
durch unseren Anblick zu einem von vielen moglichen Zusténden kollabiert.
Man entdeckte, dass es fiir Elektronen Bereiche innerhalb eines Atoms gibt,
in denen sie sich besonders wahrscheinlich aufhalten, sogenannte Orbitale.
Diese Anschauung war zum Zeitpunkt ihrer Entdeckung so revolutionér, so
weit weg von der damals allgemein anerkannten Theorie, dass Werner Hei-
senberg iiber Max Planck, einen Mitbegriinder der Quantenphysik, schrieb:
LJAuf diesem Weg hétte er ihm auseinandergesetzt, dass er das Gefiihl habe,
entweder eine Entdeckung allerersten Ranges gemacht zu haben, vielleicht
vergleichbar mit der Entdeckung Newtons, oder sich vollig zu irren. Planck
muf sich also um diese Zeit dariiber klar geworden sein, dass seine Formel
die Grundlagen der Naturbeschreibung erschiitterte[1, Seite 5|. Man fiihrte
Quantenzahlen ein, um die neu entdeckten Zustédnde zu charakterisieren und
bis heute konnte noch kein Experiment erdacht werden, das die Systematik
hinter diesen Quantenzahlen ernstzunehmend in Frage stellen kdnnte.

Wir scheinen allen Informationen zufolge die Zusténde von Elektronen in
Atomen und Molekiilen mittlerweile sehr genau zu verstehen. Allerdings
fehlte uns bisher ein vollstandiger Zugang zu den Abldufen, die hinter diesen
Zustanden stehen, den Prozessen, die auf elektronischer Ebene z.B. bei der
Entstehung einer Molekiilbindung ablaufen. Theoretisch wird dies durch die
Quantenmechanik beschrieben, nachzulesen in [2], experimentell bedient
man sich verschiedener zeitaufgeloster Spektroskopiemethoden.

Diese Arbeit soll eine Einfilhrung in den Umgang mit zeitlich stark
komprimierten Lichtpulsen geben, welche sich theoretisch dazu eignen,
quantenmechanische Prozesse zeitlich aufzulosen und uns so einen Einblick
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in die Ablaufe innerhalb der Atome ermoglichen kénnen. Eine explizite
Anwendung wird beispielsweise in [3] vorgestellt. Es wird ein Uberblick iiber
die allgemeinsten Eigenschaften von Licht wie z.B. Polarisation und Propa-
gationseffekte, die mathematische Beschreibung, sowie Erklarungen zu ex-
perimentspezifischen Themen wie der Erzeugung von Attosekunden-Pulsen
und dem Umgang mit ultrakurzen Lichtpulsen gegeben. Das durchgefiihrte
Experiment iiberpriift die Funktionalitét einer Variante isolierte Attose-

kundenpulse (1as = 107®s) zu erzeugen, dem sogenannte Polarisation
ASSisted Amplitude GatE (PASSAGE).



2 Theoretische Grundlagen

Bevor auf die Eigenschaften von zeitlich stark komprimierten Lichtpulsen
eingegangen werden kann, miissen zunéchst die dafiir benotigten Grundla-
gen der mathematischen Beschreibung und einige Eigenschaften von Licht
verstanden werden. Die folgenden Erklarungen sollen Schritt fiir Schritt die
Theorie aufbauen, die nétig ist, um das Polarisation Gate und die erzeugten
Lichtpulse in den Grundziigen zu verstehen. Im Laufe der Ausfithrungen
werden manche englischen Fachbegriffe nicht ins Deutsche iibersetzt, da
diese im Englischen gelaufiger sind.

2.1 Die elektromagnetische Beschreibung von Licht

Um an die Einleitung anzukniipfen, soll hier erwéhnt sein, dass zu Beginn des
20. Jahrhundert nicht nur der Welle-Teilchen-Dualismus von Elektronen, die
sich erst bei Betrachtung dazu entscheiden, sich wie Teilchen zu verhalten,
sondern ein dhnliches Modell auch fiir Licht entwickelt wurde. Man fing
an, Licht-Teilchen (Photonen) Grofen zuzuordnen, wie z.B. einen Impuls,
den man zuvor nur mit fester Materie in Verbindung brachte. Da Photonen
keine Masse besitzen, bedient man sich fiir die Berechnung ihres Impulses
deren Wellenldnge A. Hier soll Licht als Welle beschrieben werden, die
mathematisch mit Hilfe eines komplexen, elektrischen Felds E(t, Z) € C2
beschrieben wird. Experimentell beschéaftigt man sich mit reellen, ortsfesten
Grofsen £(t), wobei der Zusammenhang zwischen komplexer und reeller
Grofse im Allgemeinen durch E(t) = 2Re[E(t)] gegeben ist. Um die weitere
Berechnungen zu erleichtern, fixiert man einen Punkt im Raum und erhalt
so einen komplexen E-Feldvektor im Frequenz- bzw. Zeitraum, welche iiber
die Fouriertransformation verkniipft sind. Im Folgenden wird immer jeweils
nur eine Raumkomponente des E-Feld-Vektors betrachtet:

A

Blw) = \/LQ_W /_ " Ble-at, (2.1)
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+OO A~ .
B(t) = \/% /_ Blw)ettdy, (2.2)

~

Es sei angemerkt, dass sowohl E(t), als auch E(w) im Schwarzraum ent-
halten sein miissen, da eine Riicktransformation sonst nicht ohne weiteres
moglich ist. Mathematisch kénnte dieser Zusammenhang weit ausgebreitet
werden, dies soll hier jedoch nicht getan werden. Wir begniigen uns mit
der Annahme, dass wir bedenkenlos von Zeit- in Frequenzraum und zuriick
transformieren kénnen, da Lichtpulse, wie wir sie experimentell verwenden,
in beiden Darstellungen intuitiv nach auften hin gegen Null konvergieren
und dies eine der zentralen Anforderungen an Funktionen im Schwarzraum
ist.

Da wir uns in der Praxis mit Lichtpulsen beschéftigen, fithren wir an
dieser Stelle eine alternative, aber analoge Beschreibung des E-Felds ein,
die dafiir sehr hilfreich ist. Das Feld wird in einen Amplituden- und einen
Phasenteil aufgeteilt:

E(t) = A(t) - e*®, (2.3)

B(w) = A(w) - @), (2.4)

Mittelt man das E-Feld iiber eine optische Periode T erhélt man die spektrale
und zeitliche Intensitét (w) und I(¢):

I(w) = 2epen| E(w)|?, (2.5)

= 2¢penA(w)?, (2.6)
1 t+T/2

I(t) = epen~ / ()2t (2.7)
T Ji—r)s

~ 2eocnA(t)?, (2.8)

mit der dielektrischen Permittivitat €y, der Lichtgeschwindigkeit ¢ und dem
Brechungsindex n des Mediums, in dem der Puls propagiert. Dabei wurde
fiir die Abschédtzung in Gleichung (2.8) ‘%A(t)} < 22 |A(t)| verwendet, d.h.
die einhiillende Amplitude variiert nur langsam im Vergleich zur zeitlichen
Lange eines optischen Zyklus T
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2.2 Zusammenhéange zwischen Zeit- und
Frequenzraum

Die quantenmechanische Ort-Impuls-Unschéarfe, die besagt, dass das Pro-
dukt der Ungenauigkeiten keinen beliebig kleinen Wert annehmen kann,
basiert auf dem Fourier-Transformations-Limit (FTL). Ebenso existiert die-
ses Limit bei der Betrachtung von Zeit- und Frequenzraum. In unserem Fall
kann nur ein breites Frequenzspektrum einen zeitlich kurzen Puls erzeugen.
Definiert ist dieser Zusammenhang {iber das Produkt der jeweiligen Breite,
z.B. dem Full Width at Half Maximum (FWHM):

Atpwam - Awpwanm > 2TCprL, (2.9)

wobei cprr, eine Konstante ist und Atpw gy und Awpw gar die Breiten im
Zeit- und Frequenzraum darstellen. Gleichheit impliziert, dass die minimale
Pulsdauer fiir ein gegebenes Frequenzspektrum erreicht ist. Anschaulich
ist dieses Prinzip mit der Anwendung der Fourierentwicklung auf ein pe-
riodisches Rechtecksignal zu verstehen, das wie jedes periodische Signal
durch die Uberlagerung von Cosinus- und Sinusfunktionen verschiedener
Frequenzen dargestellt werden kann. Je mehr Frequenzen man zu dieser
Reihenentwicklung zulésst, desto genauer wird die Form des Rechtecksignals
abgebildet. Ein weiteres Beispiel wire die Anwendung der Fouriertransfor-
mation auf eine Deltafunktion f(¢) = 0(¢) in der Zeit. Nur ein unendlich
ausgedehntes Frequenzspektrum, d.h. f(w) = const erfiillt Gleichung (2.9).

2.3 Die Phasenfunktion

Es soll im Folgenden genauer auf die Eigenschaften der temporalen und
spektralen Phasenfunktionen aus Gleichung (2.3) und (2.4) eingegangen
werden. Fiir Erstere liefert die Reihenentwicklung in eine Taylor-Reihe die

Form: o
JOEDY ¢n! t" = dpopp + wet + O(t), (2.10)

n=0

wobei die Carrier Envelope Phase (CEP) eine Verschiebung zwischen dem
Maximum der Einhiillenden A(¢) und dem oszillierenden E-Feld vorgibt,
w. die zentrale Frequenz festlegt und ®(¢) alle hoheren Ordnungen der
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Abbildung 2.1: Realteil eines Pulses der Form (2.3). Als Amplitude wurde eine
Gaussfunkton gewihlt und die Phasenfunktion ist quadratisch, d.h. ®(¢) = at?
mit positivem a. Bei genauer Betrachtung stellt man fest, dass die Frequenz mit
der Zeit zunimmt. Man nennt diesen Puls ,up-chirped”, was umgangssprachlich
bedeutet, dass der Puls positive Dispersion besitzt. Bild aus [4].

Reihenentwicklung enthélt. Die Oszillationsfrequenz ist im Allgemeinen
gegeben durch:

w(t) = % () = wo + %(I)(t), (2.11)

wobei der sogenannte Chirp durch die zeitliche Ableitung von ®(t) festgelegt
wird:

Positive Dispersion: E@(t) >0 ,up - chirped:.

Negative Dispersion: Eq)(t) <0 ,down - chirped-.
Besitzt ein Puls positiven Chirp nimmt seine Oszillationsfrequenz innerhalb
der Einhiillenden mit der Zeit zu, bei negativem Chirp mit der Zeit ab.
Auf den Effekt von in der Taylor-Reihe potentiell vorkommenden héheren
Ordnungen (n > 3) soll hier nicht néher eingegangen werden.
Analog zu der Analyse, wie sie nun fiir die zeitliche Phase durchgefiihrt
wurde, kann auch die spektrale Phase entwickelt und untersucht werden:

Reihenentwicklung: ¢(w) = popp + Tow + ®(w). (2.12)

Group-Delay-Beziehung: 7(w) = %qﬁ(w) =T+ %@(w) (2.13)
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Der konstante Teil in Gleichung (2.13) sorgt fiir eine Verzégerung aller Fre-
quenzkomponenten des Pulses, verschiebt diesen also in der Zeit nach rechts,
man nennt ihn daher Group-Delay. Der rechte Term verzogert verschiede-
ne Frequenzkomponenten gegeneinander, diesen Effekt zweiter Ordnung
nennt man Group-Delay-Dispersion (GDD). Angewandt auf Abbildung 2.1
entspricht der Group-Delay der Position des gesamten Pulses relativ zur
Zeit-Achse. Die GDD legt fest, ob und wie stark die Frequenz mit der Zeit
zu- oder abnimmt, definiert so also auch die zeitliche Breite des Pulses.

2.4 Propagationseffekte

Bewegt sich Licht in einem Medium, wechselwirkt das Licht mit der Materie,
wobei verschiedenste Effekte auftreten konnen. Der Zusammenhang ist iiber
folgende Wellengleichung, hergeleitet aus den Maxwellgleichungen, gegeben:

1N = - 0% 5, -

Dabei beschreibt pg die magnetische Feldkonstante und P die induzierte
Polarisation des Mediums. Um diese Gleichung zu 16sen wird die Polarisation
nun in einen linearen und nichtlinearen Teil aufgespalten, d.h. P = f’L—l-f’N L.
Desweiteren erkennt man in Gleichung (2.14), dass der Polarisationsterm
dem inhomogenen Teil der Wellengleichung entspricht. Daher kann als
Losung im Frequenzraum

E(w,z) = A(w,0) - exp(i(p(w) — k(w)z)) (2.15)

angenommen werden, wobei z die Ausbreitungsrichtung des Lichts darstellt,
A(w, 0) die Intensitét bei z = 0 und k(w) die Dispersionsrelation festlegt, der
das Licht im Medium ausgesetzt ist. Um verschiedene Propagationseffekte
zu trennen, bedient man sich wieder einer Taylorentwicklung:

Pt) =eo XWE®)+xPE@)- E1t) + xPE(t)- E(t)- E(t) + ...). (2.16)

x™ beschreibt die n-te Ordnung der Suszeptibilitdt und stellt mathematisch
einen Tensor der Ordnung (n + 1) dar.

Bei hohen Intensitaten konnen héhere Ordnungen nicht vernachléssigt
werden und eine beobachtete Wirkung hat mehrere Ursachen, basierend
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auf verschiedenen Ordnungen von Propagationseffekten. Fiir die Analyse
idealisiert man die Wirklichkeit jedoch dahingehend, dass man jeder Wir-
kung eine bestimmte Ordnung der Taylorreihe (2.16) zuordnet. Speziell fiir
diese Arbeit ist nur ein Effekt erster (Abschnitt 2.4.1) und einer hoherer
Ordnung (Abschnitt 2.4.2) relevant, daher wird auf die anderen nicht weiter
eingegangen.

2.4.1 Dispersion

Man spricht von Dispersion, wenn verschiedene Frequenzen unterschiedlich
schnell in Materie propagieren. Dieser Effekt wirkt sich auf die Phasenfunk-
tion von Licht aus und wird zunéchst {iber die Dispersionsrelation k(w) in
Gleichung (2.15) definiert, welche in Abhéngigkeit des frequenzabhéngigen
Brechungsindex n(w) des Propagationsmediums geschrieben werden kann:

k(w) =n(w) —. (2.17)

Man unterscheidet im Allgemeinen normale und anormale Dispersion, es
gilt:

normal: > 0, (2.18)

n
W
n

anormal: < 0. (2.19)

w
Ersteres beschreibt das Verhalten von Licht in Materialien wie beispielsweise
Glas, ndmlich dass grofsere Wellenléingen schneller propagieren als kleinere.
Anhand des Beispiels in Abbildung 2.1 wiirde dies bedeuten, dass der Puls
zeitlich in die Lange gezogen werden wiirde. Anormale Dispersion hingegen
komprimiert selbigen Puls bis das FTL erreicht ist. Bei weiterer negativer
Dispersion iiberkompensiert man, was dann in einem down-chirped Puls
resultiert. In Experimenten wird die Komprimierung durch Aufbauten
aus Prismen und Gittern oder durch dielektrische Spiegel, sogenannte
Chirped Mirrors, realisiert. Das Funktionsprinzip basiert dabei auf der
Frequenzabhéngigkeit der Eindringtiefe in das Substrat, die dafiir sorgt,
dass kiirzere Wellenléngen eine kleinere optische Weglange zuriicklegen als
grofsere Wellenldngen und den Effekt normaler Dispersion somit umkehren.
Die genaue Funktionsweise von Chirped Mirrors kann in [5] nachgelesen
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werden. Praktisch beeinflussen dispersive Medien den Group-Delay, die
GDD und hoéhere, hier nicht betrachtete, Ordnungen des Pulses. Ersteres
lésst die Pulsform unveréndert. Interessant ist aber die Manipulation der
GDD, da wir so, wie in Abschnitt 2.3 gelernt, die zeitliche Ausdehnung
des Pulses beeinflussen konnen. Normale Dispersion bedeutet dabei, dass
das Licht positive GDD erfahrt, anormale Dispersion hingegen verursacht
negative GDD.

2.4.2 High Harmonic Generation

Die Produktion isolierter, extrem ultravioletter Pulse (XUV-Pulse) ist das
Hauptziel dieser Arbeit. Es soll nun kurz erkliart werden, worum es sich
bei diesem Phénomen, der sogenannten Hohen-Harmonischen-Erzeugung,
handelt. Die Bezeichnung , XUV-Puls*® kommt daher, dass die Frequenzkom-
ponenten dieser Pulse im XUV-Bereich (E = hry = 10eV - 124¢V) liegen.
Grob gesprochen werden durch die Wechselwirkung eines treibenden elek-
trischen Feldes mit der Wellenfunktion eines in einem Atom, typischerweise
ein Edelgas, gebundenen Elektrons sehr kurze Lichtpulse erzeugt. Die Pulse
des treibenden E-Felds werden im Experiment oft durch einen gepulsten
Ti:Saphir-Laser erzeugt und haben ein Lénge von wenigen Femtosekunden.
Der Grofsteil der Intensitét eines solchen Lasers liegt bei ca. 780 nm, d.h. im
Nah-Infrarot- (NIR-) Bereich. Im Folgenden wird genauer auf Einzelheiten
eingegangen, speziell wird das Drei-Stufen-Modell beschrieben, wie es auch
in Abbildung 2.2 gezeigt wird.

Schieftt man mit hohen Laserintensitdten auf Atome oder Molekiile, ist
es moglich, die Wellenfunktion eines in einem Atom gebundenen Elektrons
zu beeinflussen, indem das elektrische Feld an die Energieeigenfunktionen
eben dieses Elektrons koppelt, wobei der Hamilton-Operator um das E-Feld
erginzt wird. Durch die resultierende Kriimmung der Potentialbarriere,
nimmt die Wahrscheinlichkeit zu, dass das Elektron durch diese tunnelt und
das Atom so ionisiert wird. Die Wahrscheinilchkeit dafiir ist umso grofser,
je intensiver das treibende E-Feld ist. Anschlieffend wechselwirkt das unge-
bundene Elektron mit dem Laserfeld, indem es zunéchst vom Mutter-Atom
wegbeschleunigt und letztendlich, sobald sich das Vorzeichen des E-Felds
umkehrt, wieder zuriickbeschleunigt wird. An seinem Ursprungsort ange-
kommen, kann es mit dem positiv geladenen Ion rekombinieren, wodurch
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Abbildung 2.2: Drei-Stufen-Modell der Hohen-Harmonischen-Erzeugung. Das
aus dem Bindungspotential getunnelte Elektron (1) wird in Anwesenheit des

Laserfelds beschleunigt (2) und erzeugt bei Rekombination einen XUV-Puls (3).
Bild aus [6].

die im Laserfeld aufgenommene kinetische Energie des Elektrons als XUV-
Photon abgestrahlt wird, das sich parallel zum Wellenvektor des treibenden
Laserfelds bewegt. Es wird nicht nur ein einzelnes Photon erzeugt, sondern
der eben mikroskopisch beschriebene Prozess passiert vielfach, abhéngig von
Pulsfrequenz des treibenden E-Felds und zeitlicher Ausdehnung dieser Pulse.
Daraus resultieren die XUV-Pulse, deren zeitliche Dauer sich typischerweise
in einer Grofsenordnung von einigen 100 as bewegt, weshalb diese Pulse
auch Attosekunden-Pulse (AP) genannt werden.

Der Gesamtprozess ist in Abbildung 2.2 dargestellt. Die vom ungebun-
denen Elektron im Laserfeld aufgenommene Energie ist abhéngig von der
Intensitéit des ionisierenden E-Feld-Peaks, wobei man vereinfachend davon
ausgeht, dass nur an Maxima der Laserintensitét, d.h. in jedem Extremum
des Ausgangspulses Ionisation stattfindet. Es ist ersichtlich, dass mehrere
XUV-Pulse produziert werden kénnen, da die Erzeugung theoretisch jeden
optischen Zyklus (alle 27) zweifach passieren kann. Aus der Interferenz
der verschiedenen Pulse entsteht das Spektrum der Hohen Harmonischen,
beispielhaft zu sehen in Abbildung 2.3. Dieses besteht aus Hebungen und
Senken, auch Wiggles genannt, die durch eben diese Interferenz zustande
kommen. Der Abstand der Wiggles betréagt fiir eine mittlere Wellenldnge der
NIR-Pulse von 780 nm und einer Pulsdauer von einigen Femtosekunden ca.
3.2eV. Man kann theoretisch auch mit ldngeren Pulsen Hohe Harmonische
produzieren, allerdings wiirden dann mehr XUV-Pulse entstehen, wodurch
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Abbildung 2.3: Typisches Spektrum der Hohen Harmonischen. Genauer wird
auf dieses spezielle Spektrum in Kapitel 4 eingegangen.

die Interferenz ein diskreteres Bild ergeben wiirde. Die bis zu diesem Punkt
dargelegte Theorie wurde an die Werke [5], [7] und [8] [5] angelehnt und
kann besonders in Letzterem um einiges detaillierter nachgelesen werden.
Es soll noch angemerkt werden, dass die Wahrscheinlichkeit fiir das Er-
zeugen Hoher Harmonischer stark von der Polarisation des Ausgangspulses
abhéangt. Die oben gegebene Beschreibung gilt in erster Linie nur fiir linear
polarisierte E-Felder. Bei elliptischer Polarisation wird die Wahrscheinlich-
keit je nach Elliptizitdt der Polarisation um bis zu fiinf Grofenordnungen
unterdriickt, da das ungebundene Elektron nach Ionisation - anschaulich
gesprochen - nicht zu seinem Mutteratom zuriickfindet, vergleiche [9]. Ge-
nauer wird der Zusammenhang zwischen Polarisation und der Erzeugung
Hoher Harmonischer in [3] erldutert. Da bisher noch keine Erklarung zu
Polarisation gegeben wurde, wird auf diesen Aspekt spater nochmal genauer
eingegangen.
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Abbildung 2.4: Als Veranschaulichung sind die verschiedenen Polarisationen
und Polarisationsrichtungen dargestellt. Bei gleichem Betrag beider Komponen-
ten wiren bei einer Phasenverschiebung von 5 und 37” Kreise zu sehen, deren

Drehrichtung jedoch ebenfalls entgegengesetzt ware. Bild aus [12].

2.5 Polarisation und deren Manipulation

Dieser Abschnitt soll nicht als vollstdndige Darstellung der Theorie zu
Polarisation als Eigenschaft von Licht angesehen werden, es sollen lediglich
die grundlegenden Prinzipien verstanden werden. Genauere Ausfiihrungen
sind in [10] oder [11] nachzulesen.

Es wird vorausgesetzt, dass eine elektromagnetische Welle, die sich in z-
Richtung ausbreitet, in ihre x- und y-Komponente zerlegt werden kann.
Man kann den Realteil der Welle schreiben als:

E(z,t) = £,, cos(kz — wt) + E,€, cos(kz — wt + ¢) (2.20)

wobei €; der Einheitsvektor in die jeweilige Richtung, ¢ die Phasenverschie-
bung zwischen den Komponenten und &; die Amplitude der zugehorigen
Komponente des E-Felds ist. Die Polarisationsebene des Lichts wird durch
die Grofken &, &£, und ¢ festgelegt. Fiir ¢ = 0, 7, 2w, ... sind die beiden
Komponenten phasengleich und das Licht ist linear polarisiert, d.h. die
Projektion der Welle auf die x-y-Ebene resultiert in einer geraden Linie. Fiir
¢ =7, 37”, 57”, ... erhalt man im Allgemeinen eine elliptisch polarisierte
Welle. Setzt man zuséatzlich £, = &, wird die Polarisation zirkular, deren
Projektion auf die x-y-Ebene einen Kreis ergibt. Dies ist als Spezialfall
der elliptischen Polarisation zu betrachten. Bei der Superposition zweier
elektromagnetischer Wellen wird die kanonische Vektoraddition angewen-
det, allerdings muss bedacht werden, dass sich somit eine neue Polarisation
ergeben kann. So fithrt z.B. die Interferenz zweier entgegengesetzt zirku-
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lar polarisierter Wellen gleicher Wellenldnge und Amplitude zu linearer
Polarisation:

E\(2,1) = £,8, cos(kz — wt) + E,€, cos(kz — wt + g) (2.21)
Ey(2,1) = E,8, cos(kz — wt) + £,€, cos(kz — wt + 3;) (2.22)
= Ei(2,t) + Ey(2,t) = 26,8, cos(kz — wt) (2.23)

Die einfachste Moglichkeit, auf die Polarisation von Licht einzuwirken, ist
die Verwendung eines Polarisators. Dieser filtert eine bestimmte Polarisati-
onsrichtung aus unpolarisiertem Licht heraus, indem er die Transmission
anderer Polarisationen verhindert. Die Funktionsweise héngt stark vom
Aufbau des Polarisators ab, da unterschiedliche optische Effekte ausgenutzt
werden konnen, um ans Ziel zu gelangen. Manche Polarisatoren absorbieren
einen Groftteil an Polarisationen, andere reflektieren das Licht. Da hier
allerdings nur das Ergebnis relevant ist, soll es an dieser Stelle geniigen zu
wissen, dass Licht nach Durchqueren eines Polarisators in eine bestimmte
Richtung linear polarisiert ist. Elliptisch polarisiertes Licht kann durch
einen Polarisator nicht vollstdndig geblockt werden, da immer eine der
beiden Feld-Komponenten zu einem bestimmten Teil transmittiert wird.

Mochte man nun die Polarisation von Licht d&ndern, bedient man sich
meistens sogenannter Verzogerungsplatten. Im Allgemeinen bestehen diese
aus anisotropen Materialien, deren Kristallachsen verschiedene Brechungs-
indizes haben und somit die beiden Feldkomponenten beim Durchqueren
gegeneinander verzogern, indem sie diesen unterscheidlichen Group-Delay
verleihen. Man nennt die Hauptachsen solcher Kristalle langsame und schnel-
le Achse, je nach Brechungsindex der jeweiligen Achse (die meisten Hersteller
markieren nur die schnelle Achse). Spezialfélle der Verzogerungsplatten sind
%— und %—Pléittchen, deren Name daher stammt, dass man eine Komponente
des Lichts bestimmter Wellenldnge A um % bzw. % gegeniiber der anderen
verzogert. Voraussetzung hierfiir ist, dass die optische Achse des Kristalls
senkrecht zur Ausbreitungsrichtung des Lichts steht. Ohne Herleitung wird
fiir die aus einer Verzogerungsplatte resultierenden Phasendifferenz A¢

verwendet: )
T
A¢ = Td (nlangsam - nschnell) (224)
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Abbildung 2.5: Ein %—Pléttchen dreht linear polarisiertes Licht um den Winkel
2« relativ zur langsamen (S-) Achse. Bild aus [13].

mit A\: Wellenlédnge des Lichts, ngehnen und nygngsam: Brechungsindex der
schnellen bzw. langsamen Achse und d: Dicke der Verzogerungsplatte. Die
Verzogerung einer Komponente linear polarisierten Lichts um % entspricht
einer Phasenverschiebung von ¢ = m, d.h. man erhélt nach Gleichung
(2.20) wieder linear polarisiertes Licht, allerdings dreht man die Polarisation
um den Winkel 2q, sofern die Ausgangspolarisation relativ zur langsamen
Achse um « gedreht ist (sieche Abbildung 2.5). Den Spezialfall beschreibt
a = 45°, da so die Polarisation um 90° gedreht wird. Es sei angemerkt, dass
die meisten %—Platten eine Phasenverschiebung von (2n + 1)7 mit n € N
verursachen, was aufgrund der Periodizitat von Wellen die Wirkung jedoch
nicht beeinflusst. n beschreibt in diesem Fall die Ordnung der Platte. Fiir
die Anwendung auf kurze, sehr intensive Lichtpulse ist n = 0 eine wichtige
Voraussetzung, da diese sonst aufgrund anderer Propagationseffekte verzerrt
werden konnen. Das Prinzip von %—Pléittchen lasst sich analog beschreiben,
allerdings verschieben diese die Polarisationskomponenten um (2n + 1)7,
d.h. aus linearer Polarisation wird fiir « = 45° zirulare Polarisation und
umgekehrt. Die Kombination verschiedener Instrumente und speziell die
Funktionsweise eines %—Pléittchens sind zusammenfassend in Abbildung 2.6
dargestellt.
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Abbildung 2.6: Man sieht links unpolarisiertes Licht, welches einen Polarisator
passiert. Anschliefsend liegt linear polarisiertes Licht vor, das relativ zu den
Achsen des %—Pl'attchens (rot und blau) um 45° gedreht ist. Die aukerordentliche
(ao-) Achse entspricht in der Regel der langsamen und die ordentliche (o-) der
schnellen Achse. Nach dem es die Verzogerungsplatte durchquert hat, erhélt man

abschliefsend zirkular polarisiertes Licht. Bild aus [14].

2.6 PASSAGE

Im Folgenden wird nun die Kernthematik dieser Arbeit vorgestellt, das
Polarisation ASSisted Amplitude GatE (PASSAGE), erstmals erwdhnt in
[9]. Dies ist ein Verfahren, welches es ermoglicht, isolierte Attosekunden-
Pulse zu erzeugen. Man kombiniert hierzu zwei Techniken, das Polarisation
Gating und das Amplitude Gating. Zunéchst soll der Teil erklart werden,
der sich mit der Polarisation beschéftigt.

Betrachten wir einen Puls der Form, wie sie in Abbildung 2.1 dargestellt
ist. Dieser Puls sei nun linear polarisiert, d.h. das E-Feld lasst sich aus
einer Linearkombination von x- und y-Anteil schreiben, siche Abschnitt 2.5.
Wendet man eine Verzogerungsplatte auf den Puls an und setzt o = 45°,
erreicht man damit eine zeitliche Retardierung einer der beiden Polarisa-
tionsanteile gegeniiber der anderen. Man betrachtet den Puls nun nicht
mehr als einzelnen Puls, sondern beide seiner Komponenten getrennt, d.h.
anschaulich erhalten wir zwei zueinander senkrecht polarisierte Pulse, deren



16 2 Theoretische Grundlagen
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Abbildung 2.7: Schematische Darstellung eines Polarisation Gates. Das %—
Plattchen wird hier durch eine Quarz-Platte realisiert mit L: Dicke der Platte,
Ve bzw. v,: Brechungsindex der auferordentlichen bzw. ordentlichen Achse. AT
ergibt die Dauer des Gates. Der linear polarisierte Uberlapp nach Durchlaufen

des 3-Plittchens ist rot markiert dargestellt. Bild aus [15].

Group-Delay so verschoben ist, dass sie sich nur noch in einem definierten In-
tervall iiberschneiden. Als néchstes wird ein %—Pléittchen durchquert, dessen
Hauptachsen relativ zur ersten Verzogerungsplatte wieder um 45° gedreht
sind. Somit werden die beiden Komponenten mit zueinander senkrechter,
linearer Polarisation entgegengesetzt zirkular polarisiert. Resultierend aus
diesem Prozedere erhélt man zwei Laserpulse, die sich so iiberlagern, dass
ein parallel zum Eingangspuls linear polarisierter Bereich zwischen ihnen
entsteht. Die Grofe dieses Bereichs, auch die Dauer des Gates genannt,
legt die zeitliche Verzogerung fest, die die beiden Puls-Komponenten durch
das Quarz-Plattchen gegeneinander erfahren. Zusammenfassend sind die
einzelnen Schritte zum besseren Verstédndnis in Abbildung 2.7 dargestellt.
Da man durch das PASSAGE zwei verschiedene Techniken kombinieren
méchte, legt man Wert darauf, dass beide Verfahren nicht bis ins AuRerste
ausgereizt werden. Das bedeutet in diesem Fall, dass die Dauer des Gates
nicht zu klein sein, d.h. im Bereich von einem halben bis ganzen optischem
Zyklus liegen sollte. Somit kann das Gate je nach CEP des Laserpulses meh-
rere Extrema enthalten, wodurch bei der Hohen-Harmonischen-Erzeugung
noch kein isolierter Puls erzeugt werden wiirde. In den entgegengesetzt
zirkular polarisierten Bereichen ist die Wahrscheinlichkeit dafiir deutlich
geringer. Schon eine Elliptizitét der Polarisation von 0,2 reduziert die Wahr-
scheinlichkeit dafiir um eine Gréfsenordnung. Daher wird im Folgenden nur
noch der Bereich des Gates betrachtet. Hier kommt nun das Amplitude
Gating zum tragen, das durch einen 0.2 pm dicken Zr-Filter realsiert wird,
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Abbildung 2.8: Funktionsschema eines Amplitude Gates bei Verwendung eines
Zirkonium-Filters: Die rote Kurve stellt das elektrische Feld des treibenden Pulses
dar, die blauen Peaks die aus den einzelnen Halbzyklen resultierenden XUV-Pulse.
Die gestrichelte blaue Linie représentiert die Energie von F = 60eV, ab der
Zirkonium Transmission zulésst, siehe auch Abbildung 2.9. Transmittiert werden
nur die XUV-Pulse mit ausreichender Energie. Bild aus [9].

welcher nur Photonen mit Energie > 60 eV transmittiert, sieche Abbildung
2.9. Amplitude-Gating im Allgemeinen sorgt dafiir, dass nur Licht oberhalb
einer bestimmten Energie oder Intensitit von einem Medium transmittiert
wird. Da das Frequenzspektrum und somit das Energiespektrum der APs
von der Starke des E-Feld-Peaks abhéngt, welcher zur Ionisation fithrt und
das Polarisation Gate nur einige, mittig lokalisierte Extrema des urspriing-
lichen Laserpulses enthélt, wobei deren Intensitédten nach aufen hin abfallt,
soll durch den Einsatz des Zr-Filters der AP resultierend aus dem mittleren,
intensivsten Maximum isoliert werden, da allein dieser aufgrund seiner
hohen Energie transmittiert wird (siche Abbildung 2.8). Der interessierte
Leser kann in [16] mehr iiber verschiedene Gating-Techniken lernen.
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Abbildung 2.9: (A): Transmissionsspektrum von 0.2 pm dicker Aluminium-
Folie. (B): Transmissionsspektrum von 0.2 pm dicker Zirkonium-Folie. Man sieht,
dass Aluminium ab einer Energie von ca. 72¢eV kein Licht mehr transmittiert,
Zirkonium hingegen nur Licht ab einer Energie von ca. 60eV. Der dargestellte
Energiebereich ist im Rahmen des XUV-Spektrums eingeschréankt. Bild aus [17].



3 Experiment

Bevor die Funktionsweise des PASSAGE getestet werden kann, miissen
zunéchst einige Vorbereitungen getroffen werden. Es muss sichergestellt
werden, dass die Laserpulse linear, parallel zur Oberfliche des optischen
Tischs, also P-polarisiert sind und sich dies durch andere Komponenten des
Aufbaus nicht &ndert. Fiir PASSAGE wiére linear polarisiertes Licht ohne be-
stimmte Vorzugsrichtung ausreichend, aber fiir weiterfiihrende Experimente
ist die P-Polarisation entscheidend. Aufterdem miissen Dispersionseffekte,
die die Pulse beim Durchlaufen der Optiken des Polarisation Gates erfahren,
kompensiert werden. Nach dem Lasersystem betrégt die zeitliche Dauer der
Pulse ca. 5fs, dies soll auch moglichst beibehalten werden. Abgeschlossen

wird dieses Kapitel mit der Erklarung zur Durchfiihrung der Experimente
mit PASSAGE.

3.1 Polarisationsmessungen

Um die Polarisation von linear polarisiertem Licht festzustellen, benutzt
man einen Polarisator und ein Power-Meter, welches die Intensitat des
einfallenden Lichts misst. Man stellt das Power-Meter in den Strahlengang
und davor den Polarisator, schematisch dargestellt in Abbildung 3.1. Durch
Drehen des Polarisators andert man die am Power-Meter angezeigte Inten-
sitdt des vom Polarisator transmittierten Lichts. Sobald die Messung ein
Intensitdtsminimum ergibt, ist davon auszugehen, dass der Polarisator den
grofsten Teil der Eingangspolarisation blockiert, also senkrecht zu dieser
ausgerichtet ist. Die Winkelstellung des Polarisators um 90° gedreht ergibt
die Polarisation des Eingangslichts.

Die Durchfiihrung dieser Messung an der Stelle auf dem optischen Tisch, an
dem das Polarisation Gate positioniert werden soll, ergibt P-polarisiertes
Licht.

19
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Abbildung 3.1: Ist die Eingangspolarisation parallel zur Oberfliche des opti-
schen Tischs (x-z-Ebene) und der Polarisator so gedreht, dass nur in y-Richtung
polarisiertes Licht transmittiert wird, ist die mit dem Power-Meter bestimmte
Intensitat minimal.

Um sicherzustellen, dass andere Komponenten des optischen Aufbaus
die Polarisation nicht beeinflussen, werden weitere Polarisationsmessungen
vor und nach kritischen Stellen des Aufbaus durchgefiihrt. Speziell das
Periskop, welches die Hohe des Strahlengangs veréndert (siche Abbildung
3.2), muss iiberpriift werden. Die Polarisationsmessung vor dem Periskop
ergibt zunéchst P-Polarisation, danach ist diese allerdings um einige Grad
gegen den Uhrzeigersinn gedreht. Dem vorbeugend wird das Periskop und
der Strahlengang etwas nachjustiert, indem die seitliche Verkippung der
beiden Silberspiegel minimiert wird. Daraufhin ist auch nach dem Periskop
P-polarisiertes Licht festzustellen. Es kann zudem verifiziert werden, dass
zirkular polarisiertes Licht nach dem Polarisation Gate strahlabwérts un-
verandert bleibt. Hierzu wird das P-polarisierte Licht vor dem Periskop mit
Hilfe eines %—Pléttchens zirkular polarisiert und nach dem Periskop wieder
umgekehrt. Auch in diesem Experiment ist P-Polarisation festzustellen.

Zusammenfassend wird in diesem Teil verifiziert, dass das Licht nach
dem Laser-System P-polarisiert ist und sowohl lineare, als auch zirkulare
Polarisation den optischen Aufbau unverdndert passieren kann.

3.2 Chirped Mirror Compressor

Nach Abschnitt 2.4.1 erfahren unterschiedliche Frequenzanteile der Laserpul-
se unterschiedliche optische Weglangen, d.h. up-chirped Pulse werden beim
Propagieren in Glas oder anderen normal dispersiven Optiken (insbesondere
auch Luft) in die Lénge gezogen. Dieser Effekt wird durch den Chirped
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Abbildung 3.2: Das Licht ist vor dem Periskop P-polarisiert. Beim Durchqueren
des Periskops, das aus zwei Silber- (Ag-) Spiegeln besteht, wird die Hohe des
Strahlengangs um Ah verdndert. Zeigt das Power-Meter bei gleicher Einstellung
des Polarisators ein Minimum, kann davon ausgegangen werden, dass das Periskop
die Polarisation unverdndert lasst. Muss man diesen jedoch nachjustieren, um
das Intensitatsminimum am Power-Meter zu erhalten, liegt kein P-polarisiertes
Licht mehr vor und man muss die seitliche Verkippung der Silberspiegel &ndern.

Mirror Compressor (CMC) kompensiert, da die Pulse hier negative GDD
erfahren und somit zeitlich wieder komprimiert werden. Der urspriingliche
CMC war auf einen optischen Aufbau ohne zusétzliche dispersive Medien
optimiert, wodurch die Pulse beim Durchlaufen der Optiken des Polarisation
Gates zu lang wurden. Daher miissen in den CMC zusétzliche Chirped
Mirrors der Firma Utrafast Innovations eingefiigt und ausgerichtet werden.
Die korrekte Winkelstellung der Chirped Mirrors ist essenziell fiir ihre
Funktion, einfallende und ausfallende Strahlen miissen jeweils einmal 10°,
einmal 38° einschliefen, vergleiche [18]. Man benétigt fiir den gewiinschten
Effekt also immer 2n Chirped Mirrors (n € N). Ein Millimeter Quarz-Glas
verursacht eine GDD von 35 fs?, wobei ein Chirped Mirror —40fs> GDD
verursacht, vergleiche [18] und [19]. Es wurden insgesamt vier zusétzliche
Chirped Mirrors eingebaut, d.h. die Pulse erfahren im CMC bei korrekter
Ausrichtung der Spiegel zusitzliche —160 fs> GDD. Das Polarisation Gate
besteht aus einer Verzogerungs- (d = (83,2+0,5)pm) und einer %—Platte
(d = 0.76 mm), die beide aus Quarz bestehen und daher insgesamt eine
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GDD von ca. 35 fs? verursachen. In diesem Fall wiiren die Pulse iiberkom-
pensiert, man muss also noch zusétzliches Glas iiber Quarz-Glas-Wedges in
den Strahlengang einfiigen. Die Messung durch den Dispersion Scan [20]
mit erweitertem CMC und 4 mm zusédtzlichem Glas ergab eine zeitliche
Dauer der treibenden Pulse von 5.7 fs bei einem FTL von 4.6 fs.

3.3 PASSAGE

Die fiir das Polarisation Gate verwendeten Optiken sind eine Verzogerungs-
platte (d = (83,2+0,5)pm) und ein 4-Pléttchen von der Firma B-Halle,
beides Verzogerungspliattchen nullter Ordnung. Setzt man die Brechungs-
indizes ngeanen = 1,943 und nNygngsam = 1,552 von Quarz, die Dicke der
Platte und eine Wellenlénge von 780 nm in Gleichung (2.24) ein, resultiert
als Phasenverschiebung zwischen den beiden Feld-Komponenten von ca.
1,97, was fast einem optischen Zyklus des Pulses entspricht. Die verwendete
Wellenlédnge entspricht der Wellenldnge, bei dem das treibende Laserfeld die
meiste Intensitdat hat. Verbaut werden die Optiken in manuell justierbaren
Drehmounts der Firma Thorlabs, wobei die auf den Verzogerungsplatten
jeweils markierte Achse einem Winkel von 180° an den Drehmounts entspre-
chen. Der Aufbau wurde so konstruiert, dass man ihn einfach als Modul
in den Strahlengang setzen, aber ebenso einfach wieder herausnehmen
kann. Die Durchfithrung des Experiments bestand hauptséachlich darin, die
Spektren der Hohen Harmonischen mit und ohne Polarisation Gate, sowie
mit Aluminium- (Al-) und Zirkonium- (Zr-) Filter aufzunehmen. Dabei
wurde ein feines Gitter (mittlere Gitterkonstante g = 1200/mm) und ei-
ne CCD-Kamera verwendet, deren horizontale Position variiert werden
kann. Je nach Positionierung der Kamera wird ein anderer Energiebe-
reich des XUV-Spektrums betrachtet. Erzeugt wurden die XUV-Pulse in
dem Edelgas Neon, wobei das treibende Laserfeld auf das Gas bei einem
Druck von p = (158,64+0,3)mbar traf. Zusétzliches Glas wurde {iber zwei
Quarz-Glas-Wedges eingefiigt, die mit Hilfe eines kleinen Motors in den
Strahlengang gefahren werden konnen. Fiir beide wurde eine Position fixiert,
die etwa 2.5mm zusétzlichem Glas im Strahlengang entspricht. Vor der
Hohen-Harmonischen-Erzeugung durchquert das Licht dann nochmal 1 mm
Glas.

Es wird zunéchst eine Energiekalibrierung durchgefiihrt, die es ermoglichen



3.3 PASSAGE 23

soll, dem mit der Kamera betrachteten Spektralbereich einen Energiebereich
zuzuordnen. Das PASSAGE im Speziellen wird hinsichtlich verschiedener
Winkelstellungen der Verzogerungsplatten im Polarisation Gate untersucht.
Die ohnehin schon {iber die Integrationszeit gemittelten Einzelspektren wer-
den fiir die Messzyklen erneut gemittelt, um ein moglichst glattes Spektrum
zur Weiterverarbeitung zu erhalten. Von diesen wird die Fouriertransforma-
tion berechnet, die qualitativ auf die Anzahl von erzeugten XUV-Pulsen
untersucht wird. Es werden Hohe Harmonische bei Verwendung von Al-
und Zr-Filter, sowie mit und ohne Polarisation Gate erzeugt und deren
Spektren werden verglichen.



4 Messergebnisse

In diesem Teil soll zundchst eine grobe Energiekalibrierung des Spektrome-
ters relativ zur x-Position der Kamera durchgefiihrt werden. Im Anschluss
werden die Spektren der Hohen Harmonischen bei verschiedenen Einstel-
lungen des Polarisation Gates mit Al- und Zr- Filter vorgestellt.

4.1 Energiekalibrierung

Es wurde bereits erwahnt, dass die Spektren der Hohen Harmonischen mit
Hilfe einer CCD-Kamera aufgenommen werden. Dabei wird die Intensitét,
d.h. die in einem einstellbaren Zeitintervall auf den Chip der Kamera auf-
treffende Anzahl an Photonen gegen die Frequenz der jeweiligen Photonen
(x-Achse) aufgetragen. Die Kamera gibt allerdings keinen absoluten Wert
der Energie bzw. Frequenz an, sondern lediglich die Pixelposition auf dem
CCD-Chip. Vor der Kamera wird das XUV-Licht an einem Gitter gebeugt,
welches das Licht spektral aufspaltet und das zentrale Element darstellt,
um die x-Achse des CCD-Chips mit der Photonenenergie in Verbindung
zu bringen. Variiert man also die x-Position der Kamera, verdndert man
zugleich den Energiebereich, den die Kamera abtastet (siehe Abbildung 4.1).
Es wurden nun XUV-Spektren mit einem Al- oder Zr-Filter ohne Polarisation-
Gate aufgenommen. Betrachtet man das mit Al-Filter bei Kameraposition
10,8 aufgenommene Spektrum, erkennt man die Hebungen und Senken der
Harmonischen-Interferenz (Abbildung 4.2). Ab einem Pixelwert von ca.
1260 wird keine Intensitdt mehr gemessen. Dieser Pixelwert entspricht der
Absorptionskante von Aluminium (kurz: Alukante) von 72 ¢V, ab der hohere
Photonenenergien nur noch zu einem sehr kleinen Teil transmittiert werden,
siehe Abbildung 2.9.B. Bei Kameraposition 10,8 kénnen wir also festlegen,
dass die Pixelposition 1260 ungeféhr einer Energie von 72 €V entspricht.
Anschliefsend werden Spektren mit dem Zr-Filter (ebenfalls ohne Pola-
risation Gate) aufgenommen, wobei die x-Position stetig verandert wird.

24
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Abbildung 4.1: Schema der energetischen Aufspaltung des Lichts am Gitter
und des Zustandekommens verschiedener Energieausschnitte durch das Verédndern
der Kameraposition.

Die Kamera wird immer gerade so weit bewegt, dass es einen x-Achsen-
Bereich gibt, in dem sich das aktuelle und zuvor aufgenommene Spektrum
iiberschneiden, beispielhaft zu sehen fiir die ersten beiden Kamerapositio-
nen in Abbildung 4.3. Dieses Prozedere wird bis zur Kameraposition 13,9
wiederholt und anschlieffend werden die Spektren zusammengefiigt, indem
die sich iiberlagernden x-Achsenabschnitte aufeinandergelegt werden. Aus
Abschnitt 2.4.2 wissen wir, dass die Wiggles im XUV-Spektrum ungefahr
einen Abstand von 3.2 eV haben, wodurch man durch reines Abzéhlen der
Wiggles die Energie-Pixel-Beziehung bei Kameraposition 13,9 abschétzen
kann. Der CCD-Chip der Kamera fasst insgesamt 1340 Pixel, wobei die
rechten und linken 1340 Pixel im zusammengefiigten Spektrum (Abbil-
dung 4.4) jeweils die bei Kameraposition 13,9 (rechts im Bild) und 10,8
(links im Bild) sind. Durch Abzéhlen der Wiggles ab Pixelposition 1260
(entspricht bei Position 10,8 der Alukante) kann abgeschétzt werden, dass
der Ausschnitt der rechten 1340 Pixel einen Energiebereich von ungeféihr
93-163 eV abdeckt. Die mittlere Energie der letzten, peakdhnlichen Struktur
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Abbildung 4.2: Das XUV-Spektrum bei Kameraposition 10,8 ohne Polarisation
Gate und mit Al-Filter zeigt die Interferenz der sich iiberlagernden XUV-Pulse.
Ab ca. 1260 Pixeln wird aufgrund der Alukante kein Licht mehr transmittiert.

mit Zr-Filter bei Kameraposition 13,9 liegt bei ca. 128 V.

Alternativ kann der Energiebereich abhéngig von der Kameraposition
auch rechnerisch bestimmt werden. Man wendet folgende Beziehung, herge-
leitet aus der Gittergleichung, an:

A= . (sm(a) - ;2), (4.1)
(£)" +1

mit dem mittleren Abstand zwischen zwel Linien des Gitters d = é =

108 nm/mm

1200/ mm .~ 833.3nm, der Beugungsordnung m, wobei hier m = 1 voraus-
gesetzt wurde, dem Einfallswinkel des Lichts a ~ 85,3°, dem Abstand
zwischen Gitter und Kamera entlang des Gitters L ~ 469 mm und der
Kameraposition x. Fiir x = 13,9 erhélt man einen betrachteten Energie-
bereich von 80-170€eV (siche Abbildung 4.5). Dies passt im Rahmen einer
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Abbildung 4.3: Das bei Kameraposition 10,8 aufgenommene Spektrum (schwarz)
gleicht im durch die Geraden markierten Bereich dem Spektrum, das bei der
nichsten Kameraposition aufgenommen wurde (rot). Um das Gesamtspektrum
zu erstellen wird nun der Teil des linken Spektrums ausgeschnitten, sodass aus
den beiden Einzelspektren ein Einziges wird.

Abschétzung zu vorheriger Methode, aus welcher ein Bereich von 93-163 eV
resultierte.

4.2 Spektren

Zuerst muss von jedem aufgenommenen Spektrum der Untergrund abgezo-
gen werden. Fiir eine korrekte Fouriertransformation, wie sie im Folgenden
fiir ausgewahlte Spektren durchgefiihrt werden soll, ist dies unerlasslich. Es
ist aus vorherigem Abschnitt der Energiebereich bekannt, den die CCD-
Kamera bei Position 13,9 zeigt. Es ist allerdings unbeachtet geblieben,
dass die Beziehung zwischen Energie und den Pixel-Werten der x-Achse
nicht linear ist. Das kommt daher, dass die x-Achse der Kamera linear mit
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Abbildung 4.4: Nachdem das Verfahren aus Abbildung 4.3 fiir die sechs Ka-
merapositionen zwischen 10,8 und 13,9 durchgefiihrt wurde, ergibt sich dieses
Gesamtspektrum. Zwischen x=1260 und dem intensivsten Peak der letzten Erhe-
bung (rot markiert) liegen ca. 17,5 Maxima, daher kann die Energie dieses Peaks
mit F =~ 72eV+17,5-3.2eV = 128 eV abgeschétzt werden. Der Untergrund spielt
fiir die Kalibrierung keine Rolle, wurde also im Voraus nicht von den Spektren
subtrahiert. Der aufmerksame Beobachter stellt fest, dass auf dieser zusammenge-
setzten Aufnahme sowohl die erste (rechts), als auch die zweite Beugungsordnung
(links) des Gitters abgebildet wird. Fraglich ist bisher, warum die zweite Ordnung
eine hohere Intensitéit aufweist als die Erste. Fiir die weitere Betrachtung spielt
diese Tatsache jedoch keine Rolle, weswegen es hier keine Analyse der Problematik
geben wird.

der Wellenlénge einfallender Photonen geht, die Energie, resultierend aus
der Frequenz, und die Wellenldnge aber invers in Beziehung zueinander
stehen. Man benutzt ein dhnliches Verfahren wie in Abschnitt 4.1, d.h. man
tragt den zwischen zwei Interferenzpeaks liegenden energetischen Abstand
von 3.2¢eV gegen die zwischen ihnen liegende Anzahl an Pixeln auf. Bei
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Abbildung 4.5: Fiir Kameraposition 13,9 wird durch die Gittergleichung ein
Energiebereich von ca. 80-170¢eV berechnet. Zusétzlich ist die Nichtlinearitat
zwischen Pixelposition und Energie erkennbar.

Verwendung einer quadratischen Fit-Funktion ergeben sich die Abbildung
4.6 zu entnehmenden Eich-Parameter. Streckt man nun die x-Achse geméfs
der Eichvorschrift, ist die Pixelposition linear proportional zur Energie.
Fiir aussagekraftige Fouriertransformationen wird der x-Bereich der wie
zuvor beschrieben korrigierten Spektren bis F = 0eV erweitert, indem in
die Daten bis zu diesem Wert Nullen eingefiigt werden. Zuletzt wird das zu
transformierende Spektrum am Rand etwas gegliattet. Der Verarbeitungs-
prozess ist beispielhaft fiir ein Spektrum in Abbildung 4.7 dargestellt.
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Abbildung 4.6: Aufgetragen ist der energetische Abstand zweier Interferenz-
peaks der Hohen Harmonischen (3.2€eV) gegen den Pixelabstand selbiger Peaks.
Der quadratische Fit (rot) y = az? 4 bx + ¢ liefert a = 2.1-1077 eV /Pixel?,
b =0.034eV /Pixel und ¢ = 92.6¢€V.

4.2.1 Amplitude Gate oder Polarisation Gate

Es werden zunéchst die ohne Polarisation Gate aufgenommenen Spektren
dargestellt. Die Formulierung ,,ohne Polarisation Gate* bedeutet, dass die
Quarz-Platte so eingestellt ist, dass eine Hauptachse parallel zur eingehenden
Polarisation ist. Somit hat das Quarz- und das %—Pldttchen des Polarisation
Gates den selben Einfluss wie Glas und die Pulsdispersionen der Messungen
mit und ohne Gate bleiben vergleichbar.

In den Frequenzspektren (Abbildungen 4.8 - 4.10) erkennt man gut die
Interferenzpeaks der sich iiberlagernden XUV-Pulse. Betrachtet man die
Amplituden der Fouriertransformationen, siecht man ebenfalls; dass es sich
um mehrere Pulse handeln muss, da in der Fouriertransformation noch
mehrere Peaks zu sehen sind. Es sei angemerkt, dass die Fouriertrans-
formationen rein qualitativ zu betrachten sind. Die Spektren, bei denen
ein Al-Filter verwendet wurde, unterscheiden sich nur marginal, ob das



4.2 Spektren 31

5000

—— Untergrund (A) 40001 ‘— korrigiertes Spektrum‘ (8]
‘H —— Beispielspektrum 3500 ]
o] i - !
) LA ”“\/‘ 7 3000 | i
§ \\'}” ‘, NU‘«\U ‘g‘ \A 'A“w W‘
8 a0 “,Jh'\ i ’M'W" \’4 \ b S 2500 l N i ”‘”L | v \ U\\
s f Al W 5 f/ A
b7 W / i {\L B 2007 Ty ,\’ L y
§ 2000 | i L'\v V | g S 1500 W V’ " 1 M !
S ‘H\ = “\' ¥ \y
10004 -.\W 1 10007 \ ]
\ *~—~1~***‘*'—‘°'-N 500 - \«v\ E
1
-,
0 T T T T T T 0 T T T T T S T T
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 100 110 120 130 140 150 160
Energie [Pixel] Energie [eV]

Abbildung 4.7: Vom aufgenommenen Rohspektrum (in A rot) wird zunéchst der
Untergrund (in A schwarz) abgezogen. In (B) ist die korrigierte Intensitéit gegen
die Energie in eV nach Eichung der x-Achse dargestellt. Es ist deutlich erkennbar,
dass die Interferenzpeaks in (B) gleichméfigere Abstdnde haben als noch beim
Rohspektrum in (A). Das Spektrum in (B) wird dann fiir die Weiterverarbeitung
verwendet, d.h. an dieses werden bis 0eV Nullen angefiigt, bevor es am Rand
geglittet und fouriertransformiert wird. Das ausgewédhlte Spektrum ist ohne
Polarisation Gate, mit Zr-Filter bei Kameraposition 13,9 aufgenommen.

Polarisation Gate aktiv war oder nicht. Die Fouriertransformationen in
Abbildung 4.8 und 4.9 zeigen, dass die Intensitdt der Nebenpeaks zwar
durch das Polarisation Gate reduziert wurde, sie aber definitiv noch im
Spektrum enthalten sind. Dies liegt an der Dauer des Gates von fast einem
ganzen optischen Zyklus der mittleren Wellenlénge des treibenden E-Felds.
Bei dieser Dauer liegt im linear polarisierten Bereich des Signals nach dem
Gate mehr als ein Extermum des treibenden Pulses, sodass damit wieder
verschiedene XUV-Pulse erzeugt werden konnen, die von Al transmittiert
werden. Alleine das Polarisation Gate reicht in diesem Fall also nicht aus,
um isolierte XUV-Pulse zu erzeugen. In Abbildung 4.10 erkennt man, dass
auch Amplitude-Gating in Form des Zr-Filters alleine nicht geniigt, um
isolierte Attosekunden-Pulse zu erzeugen. Es ist offensichtlich, dass ohne
das Polarisation Gate mehr als ein XUV-Puls mit einer Energie von {iber
60 eV erzeugt wird, die vom Zr-Filter transmittiert werden. Es sollte noch
darauf hingewiesen werden, dass die gemessene Intensitét stark variiert, je

nach Kameraposition und verwendetem Filter. Vergleicht man beispielsweise
Abbildung 4.10 und 4.9 wird die Abweichung deutlich. Das kann durch die
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Abbildung 4.8: Links: Aufgenommenes Frequenzspektrum. Rechts: Fouriertrans-
formation des Spektrums. Parameter: Filter: Al, Polarisation Gate: nein, Kamera-
position: 10.8, Integrationszeit: 1s. Zu sehen ist ein typisches XUV-Spektrum bei
Verwendung eines Al-Filters, die Fouriertransformation zeigt deutlich Nebenpeaks.
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Abbildung 4.9: Links: Aufgenommenes Frequenzspektrum. Rechts: Fourier-
transformation des Spektrums. Parameter: Einstellung des Quarz-Plattchens:
134°, Einstellung des %—Pléittchens: 180°, Filter: Al, Polarisation Gate: ja, Ka-
meraposition: 10.8, Integrationszeit: 1s. Durch das Polarisation Gate wird die
Intensitéit der Nebenpeaks gegeniiber Abbildung 4.8 unterdriickt, sie sind aber

noch deutlich zu erkennen.

Effizienz des verwendeten Gitters erklart werden. Dieses ist laut Hersteller
fiir Energien bis zu 112eV ausgelegt, wodurch noch héhere Energien we-
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Abbildung 4.10: Links: Aufgenommenes Frequenzspektrum. Rechts: Fourier-
transformation des Spektrums. Parameter: Filter: Zr, Polarisation Gate: nein,
Kameraposition: 10.8, Integrationszeit: 1s. Die Fouriertransformation zeigt wieder
deutliche Nebenpeaks, sie haben jedoch einen groferen zeitlichen Abstand zum
Hauptpeak.

sentlich ineffizienter gebeugt werden und so bei der Kamera eine geringere
Intensitat einfallt.

4.2.2 PASSAGE

Im Folgenden wird die wohl spannendste Frage dieser Arbeit beantwortet,
und zwar, ob das Polarisation Assisted Amplitude Gating in Verbindung
mit unserem Aufbau eine mogliche Methode ist, isolierte XUV-Pulse zu
erzeugen.

Die einzelnen Experimentierschritte bis hin zu Umsetzung von PASSA-
GE werden in den Abbildungen 4.11-4.14 dargestellt. Jedes abgebildete
Frequenzspektrum ist das Resultat von ca. zehn Einzelmessungen mit einer
Integrationszeit von fiinf Sekunden, die daraufhin gemittelt wurden. Dies
sorgte dafiir, dass die Spektren geglattet wurden, d.h. das Rauschen der
Einzelspektren aufgrund von Modenflackern des Lasers unterdriickt wurde.
Grobe Modulationen des Spektrums wurden dadurch jedoch nicht verdndert.
Das Polarisation Gate wurde zuerst so eingestellt, dass die auf dem Quarz-
Plattchen markierte Achse 45° relativ zur Eingangspolarisation gedreht
war und die auf dem %—Pléittchen markierte Achse wiederum 45° relativ
dazu (Abbildung 4.11). Es ist recht schnell ersichtlich, dass dies wohl nicht
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Abbildung 4.11: Links: Aufgenommenes Frequenzspektrum. Rechts: Fourier-
transformation des Spektrums. Parameter: Einstellung des Quarz-Plédttchens:

134°, Einstellung des %—Pléttchens: 180°, Filter: Zr, Polarisation Gate: ja, Ka-
meraposition: 13.9, Integrationszeit: 5s, langsame CEP-Stabilisierung: inaktiv.
Ahnlich wie in Abbildung 4.10 sind noch Nebenpeaks in der Fouriertransformation

zu erkennen.

die richtige Einstellung des Polarisation Gates ist, da noch Nebenpeaks
in der Fouriertransformation zu sehen sind. Dies lasst darauf schliefsen,
dass die auf den beiden Optiken jeweils markierte Achse wohl keiner ihrer
Kristallachsen entspricht. Danach wurde versucht, das Polarisation Gate so
einzustellen um bei hohen Energien ein moglichst modulationsfreies und
kontinuierliches Spektrum zu erhalten. Schlieftlich wurden die Einstellungen
116° am Quarz- und 168° %—Pléttchen fiir erfolgversprechend erachtet. Die
Fouriertransformation bestétigt diese Annahme, da der Verlauf der Kurve
die Amplitude eines einzigen Pulses zeigen konnte. Lediglich im duflersten
Bereich des Spektrums sind noch kleine Erhebungen zu sehen, die auf die
Existenz eines zuséatzlichen, sehr schwachen Nebenpulses deuten kénnten.
Anschlieftend wurde nochmal versucht, die Einstellungen des Polarisation
Gates zu perfektionieren (Quarz-Plittchens: 123°, %—Pléittchen: 167°). Das
in Abbildung 4.12 gezeigte Frequenzspektrum von dem in Abbildung 4.13
zu unterscheiden fallt einigermafien schwer, aber der dufere Bereich der
fouriertransformierten Amplitude zeigt, dass eventuelle Nebenpulse durch
die Neujustierung des Gates nochmal mehr unterdriickt wurden. Die Um-
rechnung des FWHM von Frequenz- auf Zeitdarstellung unterstiitzt einen
Puls mit einer Lange von 271 as. Abschliefend (Abbildung 4.14) ist dieje-
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Abbildung 4.12: Links: Aufgenommenes Frequenzspektrum. Rechts: Fourier-
transformation des Spektrums. Parameter: Einstellung des Quarz-Pléattchens:
116°, Einstellung des %—Pléttchens: 168°, Filter: Zr, Polarisation Gate: ja, Kame-
raposition: 13.9, Integrationszeit: 5s, langsame CEP-Stabilisierung: inaktiv. Die
Intensitét zuvor deutlich zu sehender Nebenpeaks in der Fouriertransformation
ist fast vollstédndig unterdriickt und es bleibt ein mittig lokalisiertes Maximum.
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Abbildung 4.13: Links: Aufgenommenes Frequenzspektrum. Rechts: Fourier-
transformation des Spektrums. Parameter: Einstellung des Quarz-Plattchens:
123°, Einstellung des %—Pléittchens: 167°, Filter: Zr, Polarisation Gate: ja, Ka-
meraposition: 13.9, Integrationszeit: 5s, langsame CEP-Stabilisierung: inaktiv,
unterstiitzte zeitliche Dauer eines isolierten XUV-Pulses: 271 as. Die Nebenpeaks
sind in der Fouriertransformation nicht mehr zu erkennen.



36 4 Messergebnisse

4000 . ; ;

 mitpois ¢ [Fourerransiormatin|
mit Polarisation-Gate < ouriertransformation
Kamera: 13,9 £

3000 Integrationszeit: 5 s 1 b
7 \
E (\v/ \
3 [ A ]
= / ! I
i 2000 // ‘U\ _ ‘
2 / ‘ \
£ / | | _
£ / \r |

") y
/ \
1000 f \ | /\
N L\ I
VVA/\J WV \\ / u\
0 . : A~ )
T T T T T T T T T T T T T T
100 110 120 130 140 150 160 Zeit
Energie [eV]

Abbildung 4.14: Links: Aufgenommenes Frequenzspektrum. Rechts: Fourier-
transformation des Spektrums. Parameter: Einstellung des Quarz-Plédttchens:
123°, Einstellung des %—Pléttchens: 167°, Filter: Zr, Polarisation Gate: ja, Ka-
meraposition: 10.8, Integrationszeit: 5s, langsame CEP-Stabilisierung: aktiv. Die
Fourierdarstellung ist nahezu identisch zu 4.13.

nige CEP-Stabilisierung eingeschalten worden, die auf einer Zeitskala von
Sekunden wirkt. Der Unterschied zur vorherigen Messung fallt derart gering
aus, da zum einen die Cavity des Lasers schon iiber eine eigene, auf kiirzeren
Zeitskalen wirkende CEP-Stabilisierung verfiigt und zum anderen kleine
Fluktuationen im Spektrum aufgrund von leichten Verschiebungen der CEP
wahrend der Aufnahme eines Einzelspektrums durch die Integrationszeit
von 5s weitestgehend herausgemittelt werden.

Die Form der Frequenzspektren des XUV-Signals kommt wie schon be-
schrieben durch Uberlagerung aller erzeugten XUV-Pulse zustande. Man
stelle sich das Frequenzspektrum eines einzelnen Pulses wie eine breite
Gaussverteilung im Frequenzraum vor. Wir wissen ebenfalls, dass wenn ein
intensiveres Extremum des treibenden Pulses fiir die Hohen-Harmonischen-
Erzeugung sorgt, ein energiereicherer XUV-Puls erzeugt wird. Je mehr Ener-
gie ein Puls hat, desto weiter rechts liegt seine spektrale Gaussverteilung.
In einem Pulszug aus mehreren XUV-Pulsen interferieren die verschiedenen
Gaussverteilungen in den Bereichen, in denen sie sich iiberlagern und es ent-
steht die typische Modulation auf den Spektren, wie man sie nun schon oft
sehen konnte. Im Bereich der hochsten Energien sind nur die Frequenzkom-
ponenten desjenigen Pulses vorhanden, der aus dem intensivsten Maximum
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des treibenden E-Felds resultiert. Diese knnen nicht interferieren, wodurch
dort keine Modulation zu sehen sind, der Bereich des Kontinuums. Was bei
PASSAGE anschaulich gesprochen im Frequenzraum passiert ist, dass man
zunéchst durch das Polarisation Gate die Anzahl der XUV-Pulse reduziert
und deren unterschiedliche Energien stéarker separiert. Anschliefend schnei-
det man die Frequenzanteile der energiearmen XUV-Pulse so weit aus, dass
ausschlieklich der intensivste Puls iibrig bleibt.

Egal welches bei Kameraposition 13,9 aufgenommene Spektrum man be-
trachtet, man erkennt im Bereich der hochsten Frequenzen immer das
Kontinuum, da die Modulationsstiarke des Signals dort immer abnimmt.
Nun sind aber in den Spektren, von denen in den Bildunterschriften be-
hauptet wird, sie konnten die einzelner XUV-Pulse sein, nach wie vor
Restmodulationen zu erkennen, beispielsweise in Abbildung 4.13. Das liegt
daran, dass die Frequenzkomponenten energiedirmerer Pulse trotz Ausschnei-
den durch das Amplitude Gating zum Teil noch im Spektrum enthalten
sind. Diese kénnen zwar Nebenpulse darstellen, deren Intensitat ist aber
stark unterdriickt. Was man mit Sicherheit sagen kann ist, dass man durch
PASSAGE einen XUV-Puls mit zentraler Energie von ca. 128 eV erhilt,
dessen Spektrum eine Pulsdauer von ungefdhr 271 as unterstiitzt. Dass es
der einzige aus dem Experiment resultierende XUV-Puls ist, kann jedoch
alleine anhand des Frequenzspektrums nicht eindeutig bestétigt werden,
obwohl die zugehorigen Fouriertransformationen vielversprechend aussehen.

Abschliefsend werden noch einige Einzelspektren mit ihren Fouriertrans-
formationen zu sehen sein. Man erkennt, dass gegeniiber den gemittelten
Spektren mehr Rauschen im Signal vorhanden ist. Die Messungen aus Abbil-
dung 4.15 und 4.18 ergaben einen nahezu modulationsfreien Gausspeak, nur
im linken Bereich der Spektren sind noch Modulationen zu sehen. Obwohl
mal stérkere, mal sehr wenige Modulationen erkennbar sind, weisen die
Fouriertransformationen der Einzelspektren so gut wie keine Unterschiede
auf, was auch wieder die Annahme bestétigt, dass rein aus diesem Messver-
fahren keine endgiiltige Aussage iiber die Funktionalitidt des PASSAGE
getroffen werden kann.
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Abbildung 4.15: Links: Aufgenommenes Frequenzspektrum. Rechts: Fourier-

transformation des Spektrums. Parameter: Einstellung des Quarz-Plédttchens:

123°, Einstellung des %—Pléttchens: 167°, Filter: Zr, Polarisation Gate: ja, Ka-

meraposition: 13.9, Integrationszeit: 5s, langsame CEP-Stabilisierung: inaktiv,

unterstiitzte zeitliche Dauer eines isolierten XUV-Pulses: 271 as.
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Abbildung 4.16: Links: Aufgenommenes Frequenzspektrum. Rechts: Fourier-
transformation des Spektrums. Parameter: Einstellung des Quarz-Plédttchens:
123°, Einstellung des %-Pléttchens: 167°, Filter: Zr, Polarisation Gate: ja, Ka-
meraposition: 13.9, Integrationszeit: 5s, langsame CEP-Stabilisierung: inaktiv,
unterstiitzte zeitliche Dauer eines isolierten XUV-Pulses: 286 as.
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Abbildung 4.17: QLinks: Aufgenommenes Frequenzspektrum. Rechts: Fourier-
transformation des Spektrums. Parameter: Einstellung des Quarz-Plattchens:
123°, Einstellung des %—Pléittchens: 167°, Filter: Zr, Polarisation Gate: ja, Ka-
meraposition: 13.9, Integrationszeit: 5s, langsame CEP-Stabilisierung: inaktiv,
unterstiitzte zeitliche Dauer eines isolierten XUV-Pulses: 282 as.
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Abbildung 4.18: Links: Aufgenommenes Frequenzspektrum. Rechts: Fourier-
transformation des Spektrums. Parameter: Einstellung des Quarz-Plattchens: 123°,
Einstellung des %—Pléittchens: 167°, Filter: Zr, Polarisation Gate: ja, Kameraposi-
tion: 13.9, Integrationszeit: 5s, langsame CEP-Stabilisierung: aktiv, unterstiitzte
zeitliche Dauer eines isolierten XUV-Pulses: 270 as.



b Zusammentassung und Ausblick

Zusammenfassend wurde in dieser Arbeit die Funktionalitit des PASSAGE
in Verbindung mit dem verfiigharen Lasersystem untersucht. Im Zuge dessen
wurde die P-Polarisation des treibenden Laserfelds gemessen und sicherge-
stellt, dass diese bis hin zur Hohen-Harmonischen-Erzeugung unverandert
bleibt. Es wurden Spektren mit unterschiedlichen Variationen des Aufbaus
aufgenommen, jeweils mit Al- oder Zr-Filter und mit oder ohne Polarisation
Gate, welches im Zuge der Arbeit konstruiert wurde. Der Energiebereich des
betrachteten Spektralbereichs bei Verwendung von PASSAGE, also mit Zr-
Filter und Polarisation Gate, wurde auf ca 93-163 eV abgeschétzt, wodurch
die Fouriertransformationen der aufgenommenen Frequenzspektren auch
quantitativ hinsichtlich ihrer Halbwertsbreiten diskutiert werden konnten.
Es ist aus den Spektren ersichtlich, dass PASSAGE mit Sicherheit eine viel-
versprechende Methode ist, isolierte Attosekundenpulse zu erzeugen. Es war
moglich die Modulationen des Hohen-Harmonischen-Spektrums weitgehend
zu reduzieren. Die Amplituden der Fouriertransformationen unterstiitzen
einen XUV-Puls mit zeitlicher Breite von rund 270 as. In weiteren Experi-
menten konnten nun z.B. CEP-Scans durchgefiihrt werden. Diese wiirden
eine eindeutigere Aussage iiber die Anzahl der erzeugten XUV-Pulse zulas-
sen. Andert man die CEP des treibenden Laserfelds, verschiebt man zugleich
die Intensitat der Extrema, an denen Hohen-Harmonischen-Erzeugung statt-
findet. Ein Puls mit CEP = 0 hat ein globales Maximum exakt in der
Mitte der Einhiillenden und das resultierende XUV-Licht enthélt einen
energetisch hochsten Puls. Schiebt man die CEP um 7 enthélt das Quadrat
des treibenden E-Felds zwei Maxima selber Intensitidt und man kann im
XUV-Spektrum nicht mehr zwischen den beiden resultierenden XUV-Pulsen
unterscheiden. Bei einem CEP-Scan mit PASSAGE soll {iberpriift werden,
ob bei CEP = %7 noch XUV-Licht erzeugt wird. Ist dies nicht der Fall,
reichen die vom Zr-Filter transmittierten Frequenzanteile resultierend aus
den beiden fiir CE'P = £7 Maxima nicht aus, um einen XUV-Puls darzu-
stellen. Wenn man dann bei C'EP = 0 XUV-Licht misst, kann man davon
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ausgehen, dass es sich nur um einen Puls handelt, resultierend aus dem
zentralen, absoluten Maximum des treibenden E-Felds. Um mehr Informa-
tionen iiber das treibende E-Feld zu erhalten wére es sinnvoll, die Flugzeit
des ungebundenen Elektrons in Abhéngigkeit der Verzogerung zwischen den
treibenden und den XUV-Pulsen zu messen. Man nennt diese Technik Stre-
aking, ausfiihrlich beschrieben in [21]. Dies wiirde eine Rekonstruktion des
E-Felds ermdglichen, das die Hohen Harmonischen erzeugt und man koénn-
te so weitere Aussagen dariiber treffen, wie viele XUV-Pulse erzeugt werden.

Weiterhin konnten XUV-Spektren fiir verschiedene Stellungen des Polari-
sation Gates aufgenommen werden, um einen Eindruck zu erhalten, wie sich
die Elliptizitat des treibenden Felds auf das XUV-Licht auswirkt. Auferdem
sollten die Hauptachsen der im Polarisation Gate verwendeten Verzoge-
rungsplatten bestimmt werden, um eine genauere Aussage dariiber machen
zu kénnen, was mit der Polarisation innerhalb des Gates passiert. Nachdem
die auf den Optiken jeweils markierte Achse offensichtlich nicht mit einer
der Kristallachsen iibereinstimmt, ist unklar, ob in der Praxis rein die Di-
spersionseffekte auftreten, die theoretisch beschrieben wurden. Ein Hinweis
darauf ist in jedem Fall aber, dass die Quarz- und die %—Platte bei opti-
maler Ausrichtung (siehe Abbildung 4.13) 44° gegeneinander gedreht waren.

Eine explizite, mit unserem Aufbau umsetzbare Anwendung von PAS-
SAGE wird in [22]| vorgestellt. Es wurden Hohe Harmonische in Argon
mit Hilfe von Polarisation Assisted Amplitude Gating mit einer zentralen
Energie von 67¢eV erzeugt, mit denen das Absorptionsverhalten von Xe-
non im 4d-'6p-Zustand im Tunnel-Regime untersucht wurde. Aufgrund
des breiten Spektrums des mit PASSAGE erzeugten XUV-Pulses, dessen
zeitliche Ausdehnung im Paper mit 170 as abgeschéitzt wurde, kann die
gesamte spektrale Absorptionsstruktur des Zustandes untersucht werden.
Im Speziellen sollte der Shift des Absorptionspeaks von 65 eV nach 58 eV
basierend auf Ein-Photon-Kopplung zwischen Zustéinden unterschiedlicher
Paritat und Halb-Zyklus-Oszillationen durch Zwei-Photon-Kopplung von
Zustanden gleicher Paritat untersucht werden.
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