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Abstract

In this work the plasma-induced spectral blueshift of a strong ultrashort laser-
pulse in the infrared region during high-harmonic-generation has been inves-
tigated. The blueshifting is based on a changing refractive index due to the
generation of free electrons. Those are generated in the strong laserfield by
tunnnel ionization. For this purpose the spectra of the laserfield after the gen-
eration of high-harmonics in neon, argon and xenon were taken with a mea-
surement device, designed in the scope of this thesis. To analyse the measured
plasma-induced blueshift quantitatively, a simulation based on the Ammosov-
Delone-Krainov-model for tunnel-ionisation was created. It will be shown that
this spectral shifting depending on the gas pressure is small for neon but for
argon and xenon its impact increases due to a lower ionization potential.

Zusammenfassung

In dieser Arbeit wird die plasma-induzierte spektrale Blauverschiebung eines
starken ultrakurzen Laserpuls im infraroten Bereich wihrend der Erzeugung
Hoher Harmonischer untersucht. Die Blauverschiebung beruht auf der zeitli-
chen Anderung des Brechungsindexes aufgrund der Erzeugung freier Elektro-
nen. Diese werden in dem starken Laserfeld durch Tunnelionisation erzeugt.
Dazu wurden die Spektren des Laserpulses nach der Erzeugung Hoher Har-
monischer in Neon, Argon und Xenon mithilfe einer im Umfang dieser Ar-
beit entworfenen Messvorrichtung aufgenommen. Fiir eine quantitative Analy-
se der Messergebnisse wurde zudem eine Simulation fiir die plasma-induzierte
Blauverschiebung erstellt, welche auf dem Ammosov-Delone-Krainov-Modell
der Tunnelionisation beruht. Wie sich zeigt, ist die spektrale Verschiebung in
Abhéngigkeit vom Gasdruck in Neon schwach, in Argon und Xenon ist die
Auswirkung aufgrund des geringeren Ionisationspotentials jedoch stérker.
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1 Einleitung

Um das zeitliche Verhalten von Atomen und Molekiilen zu verstehen und aus
der Theorie vorhergesagte Verhaltensweisen zu validieren, kann man experi-
mentelle "Werkzeuge’ wie ultrakurze Laserpulse nutzen, welche es ermoglichen,
dass Verhalten der Elektronen in diesen Atomen oder Molekiilen zeitlich auf-
zulosen. Fiir den Femtosekunden-Bereich (1fs = 107'%s), in welchem zum
Beispiel viele Molekiilschwingungen ablaufen, stellen modengekoppelte Laser-
systeme ein gutes Mittel dar, um Prozesse auf dieser Zeitskala mit der notwen-
digen Auflésung zu untersuchen|[1]. Im Attosekunden-Bereich (1as = 10"'%s),
in welchem jedoch die Elektronendynamik beobachtet werden kann, ist man auf
das Phanomen der Hohen-Harmonischen-Erzeugung (englisch: high-harmonics
generation, HHG) angewiesen, welches einen in hohem Grade nichtlinearen
quantenmechanischen Prozess darstellt[2]. Erzeugt werden diese Attosekunden-
Pulse meist in einem Edelgas durch Anwesenheit eines starken Laserfeldes, wie
beispielsweise im Fokus eines Femtosekunden-Pulses eines verstirkten moden-
gekoppelten Lasers im nahen infraroten Bereich. Da der HHG-Prozess einen
Ionisationsschritt beinhaltet, kommt es zur Entstehung freier Elektronen und
damit zu einer zeitlichen Anderung des Brechungsindexes, was zu einer Blau-
verschiebung fiir einen Teil des Spektrums der erzeugten Hohen Harmonischen
sowie fiir einen Teil des Spektrums des erzeugenden Laserfeldes sorgt.
Mithilfe der Harmonischen und der Fundamentalen kann man Pump-Probe-
Experimente durchfithren, wobei das Harmonischen-Spektrum gemessen wird.
Bei einem Pump-Probe-Experiment wird ein Strahl zur Anregung eines Ga-
ses oder Molekiils verwendet und mit einem anderen Strahl, welcher mit be-
liebigem Zeitversatz zum ersten auf das Gas oder Molekiil trifft, kann die
Dynamik des Systems erfasst werden|[3, 4]. Durch die Blauverschiebung des
Fundamentalen-Spektrums kann es zu Verschiebungen der zentralen Energie
und zur Verbreiterung des Spektrums fithren, sodass die Eigenschaften des
Pump-Strahl, welche fiir die Experimente von grofler Bedeutung sind, nicht
mehr genau mit dem Strahl vor der HHG {ibereinstimmen.

In dieser Arbeit wird die Anderung des Spektrums des Laserfeldes genauer
quantifiziert. Dabei wird zum einen das Verhalten des Spektrums nach der
HHG-Erzeugung gemessen, zum anderen wird eine Simulation basierend auf
dem Ammosov-Delone-Krainov-Modell (ADK-Modell) fiir die Tunnelionisati-
on und dem Drude-Modell fiir dieses Verhalten durchgefiihrt[5][6]. In Kapitel
2 sind die Grundlagen wie die mathematische Beschreibung kurzer Laserpulse,
der HHG-Prozess und die Wellenléngenénderung durch Entstehung freier Elek-



tronen beschrieben, welche zum Verstindnis dieser Arbeit essenziell sind. In
Kapitel 3 wird das Konzept der hier durchgefiihrten Simulation prasentiert, wo-
bei die in den Grundlagen vorgestellte zentrale Wellenldngenéinderung mit dem
ADK-Modell verkniipft wird. Der verwendete Versuchsaufbau wird in Kapitel
4 beschrieben. Neben dem Lasersystem und den Experimentkammern, werden
die im Umfang dieser Arbeit entworfenen Systeme zur Messung des Spek-
trums als auch die Benutzeroberfliche des erstellten Programms zur Kontrolle
von Ocean-Optics Spektrometern beschrieben. Die Ergebnisse der Messungen
werden in Kapitel 5 gezeigt und zusammen mit den passenden Simulationen
diskutiert.



2 Theoretische Grundlagen

Im folgenden Kapitel wird auf die in dieser Arbeit essenziellen Grundlagen ein-
gegangen. Dazu gehoren die mathematische Beschreibung kurzer Laserimpulse,
die Erzeugung hoher Harmonischer, wobei insbesondere auf die Tunnelionisati-
on eingegangen wird, und die Blauverschiebung von Licht aufgrund einer durch
Tonisation hervorgerufenen Anderung des Brechungsindexes wihrend der ho-
hen Harmonischen Erzeugung.

2.1 Ultrakurze Laserpulse

Elektromagnetische Wellen sind Wellen aus gekoppelten elektrischen und ma-
gnetischen Feldern, welche senkrecht zur Ausbreitungsrichtung im Raum ste-
hen. Diese Wellen werden oft durch eine komplexe Darstellung des elektrischen
Feldes (E-Feldes) beschrieben, wobei es sich um reelle Felder handelt und die-
se Darstellung des Vereinfachung dient. Um Laserpulse mathematische einfach
beschreiben zu konnen, wird lineare Polarisation angenommen, sodass die Vek-
toreigenschaften des Lichts vereinfacht werden. Zusétzlich wird der komplex
konjugierte Term vernachléssigt. Ausfiihrliche Beschreibungen sind zu finden
in [7] und [8].
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Abb. 2.1: a)Ungechirpeder Puls, b)Puls mit up-chirp ab t=0

Ein Laserpuls setzt sich zusammen aus einer schnellen Oszillation des E-
Feldes in der Zeit und einer Einhiillenden, welche die Lange des Pulses be-
stimmt. Kombiniert man eine Oszillation des E-Feldes der Phase ® und eine
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Einhiillende €, so erhalten wir:
E(t) = e(t)e’®®), (2.1)
wobei € beispielsweise ein Gaufl oder ein sech?-Funktion darstellt und
() = Popp + wet +ct> +- -+, (2.2)

mit der Trégerfrequenz des Pulses w.. Die carrier-envelope-phase ®cpp gibt
den Abstand zwischen dem Maximum der Einhiillenden zum néchsten Maxi-
mum der Tragerwelle an. Ist ®cpp=0, so liegen die Maxima aufeinander und
das maximale E-Feld des Pulses ist zugdnglich. Die dritte Komponente der
Phase gibt uns den Chirp des Pulses an, welcher fiir eine zeitliche Anderung
des Frequenz sorgt. Die Frequenz der Oszillation

dd
w(t) = — =w.+2ct + - - (2.3)
dt
andert sich durch c also linear, wobei man bei ¢ > 0 von einem up-chirp spricht,

bei ¢ < 0 von einem down-chirp.

Eine analoge Beschreibung von Laserpulsen lédsst sich nicht wie oben im Zeit-,
sondern auch im Frequenzraum durchfithren. Man erhélt die Frequenzdarstel-
lung durch Fourier-Transformation des zeitlichen Pulses:

B(w) = F{E®)} = / T B@)e tdt = | B(w)|e®@), (2.4)

wobei | E (w)| die spektrale Amplitude und ®(w) die spektrale Phase darstellt.
Aus der E(w) erhilt man durch die inverse Fourier-Transformation (F ') wie-
der E(t):

E(t)=F YEWw)} = L /oo E(w)e™tdw (2.5)

2r J_ o

Da die Zeit- und Frequenzdarstellung durch die Fouriertransformation direkt
miteinander verkniipft sind, ist auch die Lénge des Pulses, die wir aus dem
Zeitverlauf erhalten, mit dem Spektrum im Frequenzraum verbunden. Defi-
nieren wir 7, als das Full Width at Half Mazimum (FWHM) des Quadrats
der Einhiillenden |E(t)|* und Aw, als das FWHM der spektralen Intensitét
|E(w)|?, so erhalten wir eine minimales Produkt der zwei Werte:

Aw,T, = 2711,T, > 270y, (2.6)

wobei ¢, eine numerische Konstante ist, welche von der Form der Einhiillenden
abhéngt. In Tabelle [2.1] sind die Werte ¢, fiir unterschiedliche Einhiillende
aufgefiihrt.
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Form |E(t)]? Ch

Gauss e 2(t/tc)” 0,441
Sech?  cosh™2(t/t,) 0,315
Lorentz [1+ (t/t;)*]7% 0,142

Tab. 2.1: Konstante ¢, fiir unterschiedliche Pulsformen aus [7]
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Abb. 2.2: Links: Gauflische Spektren unterschiedlicher Breite, Rechts: Dazu-
gehorige fourierlimitierte Pulse

Auch wenn fiir diese Ungleichung nicht direkt die Heisenbergsche Unschérferelation,
sondern die mathematische Verkniipfung iiber die Fourier-Transformation ver-
antwortlich ist, so kann man sich das Verhalten der Pulsdauer und der Spek-
trumsbreite durch die Energie-Zeit-Unschérferelation

1 AF

5 < - At = AwAt (2.7)
gut in Erinnnerung behalten. In Abbildung [2.2] sind links drei Gau-Spektren
unterschiedlicher Breite zu sehen. Man sieht rechts, dass sich die Pulse verkiirzen,
je breiter das Spektrum wird, beziehungsweise verldngern, je schmaler das
Spektrum ist. Der Puls entspricht einer Oszillation der zentralen Frequenz mit
einer GauB-Funktion als Einhiillender.

Liegt ein Spektrum vor, welches zu Pulsen gehort, die eine flache Phase besit-
zen, also ¢ = 0 in Gleichung [2.2] und, so bleibt die Frequenz konstant und man
kann die Pulslinge nach Gleichung [2.6] direkt aus der Breite des Spektrums
berechnen oder das Spektrum fouriertransformieren und daraus die Lénge des
Pulses bestimmen. Solche Pulse nennt man fouriertransform-limited(FTL).
Dies ist bei kurzen Laserpulsen in der Regel nicht der Fall, da meist durch
verschiedenste Optiken immer ein Chirp auftritt, den man zwar minimieren ,
in der Praxis jedoch nicht komplett kompensieren kann. In diesem Fall sind
die Gleichung [2.6] und das FWHM der Fouriertransformation nur ein mini-
male Abschéatzung fiir die Pulslange. Um mehr Information wie zum einen die
Pulslénge zu erhalten, miissen zusétzliche Messautbauten verwendet werden,
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da nur durch die Messung des Spektrums keine Phaseninformation erhalten
werden kann. Solche sind zum Beispiel das frequency-resolved optical gating
(FROG) [9], die Dispersion-Scan Methode (D-Scan) [10] oder das Spectral
phase interferometry for direct electric-field reconstruction (SPIDER)[11]. In
diesem Experiment wird ein D-Scan verwendet, welcher mithilfe einer Disper-
sionsvariation durch Glas und der resultierenden Anderung des Spektrums der
in einem BBO-Kristall erzeugten zweiten Harmonischen(second harmonics) die
spektrale Phase der Laserpulse ermitteln kann.

2.2 Hohe Harmonische

Im folgenden wird der Prozess der Hohen Harmonischen Erzeugung, welcher
einen Zugang zur Attosekundenskala ermoglicht, erklért, wobei vor allem auf
den Prozess der Tunnelionisation, welcher fiir diese Arbeit von grofler Bedeu-
tung ist, eingegangen wird.

2.2.1 3-Stufen-Modell

Obwohl der Prozess der Hohen Harmonischen Erzeugung ein hochgradig nicht-
linearer quantenmechanischer Prozess ist, kann man ihn gut mit einem 3-
stufigen semiklassischen Model beschreiben[12, 13, 14]. Der erste Schritt ist
die Ionisation des Mediums, welches zumeist ein Edelgas ist, aber auch mit
Molekiilen[15] wie Hy ist dieser Prozess realisierbar. Die vorherrschende Io-
nisation ist die Tunnelionisation, auf welche im folgenden Abschnitt genauer
eingegangen wird. Nachdem ein Elektronen nach dem Maximum des E-Felds
eines Lasers das Atom oder Molekiil verlasst, bestimmt das Laserfeld die Be-
wegung des Elektrons. Das Elektron wird durch das E-Feld beschleunigt und
durch das sich umkehrende Laserfeld wird es zuriick zu dem Atom gefiihrt,
wobei die maximale kinetische Energie, die das Elektron erhalten kann durch
die Pondermotive Energie U, ermittelt werden kann. Diese setzt sich folgen-
dermaflen aus den Laserfeldeigenschaften zusammen:

_ ¢E}

= 2.8
4dmew, (2.8)

p

wobei Fy das maximale E-Feld und w,. die zentrale Frequenz beschreibt. ¢. und
m. sind Ladung und Masse des Elektrons.
Trifft das Elektron nun wieder auf das Atom, so kommmt es zur Rekombination
und es wird ein hochenergetisches Photon emittiert. Die Energie dieses Photons
héngt nun von der kinetischen Energie des Elektrons bei der Rekombination als
auch vom Jonisationspotentials I, des Atoms ab. Fiir die Enegie des Photons
gilt:

thhoton = NWLaser < ]p + Ekin,maac = Ip + 3, ]-7Up (29)
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Y »

Abb. 2.3: Skizze des 3-Stufenmodells: a) Tunnelionisation durch Deformation
des Potentials. b)+c) Umdrehen des Potentials und Riickkehr des
Elektrons Richtung Atom. d) Rekombination und Emission eines
XUV-Photons, entnommen aus [16].

2.2.2 Tunnelionisation

Befindet sich ein Atom (oder Molekiil) in einem starken Laserfeld mit Spitzen-
intensitit der Gréfenordnung 10 W em ™2, so ist das E-Feld stark genug um
das Coulomb-Potential des Atoms zu modifizieren (siche Abbildung [2.3]), so-
dass zuvor gebundene Elektronen im verdnderten Potential leichter ionisieren
konnen. Quantenmechanisch lésst sich dies dadurch beschreiben, dass ein Teil
der Wellenfunktion des Elektrons ins Kontinuum tunnelt, sodass diese Art der
Ionisation Tunnelionisation genannt wird. Ein weiterer Prozess, der zu Ioni-
sation in starken Laserfeldern fiihrt, ist die Multi-Photon-Ionisation. Um das
[onisationspotential zu iiberwinden, werden mehrere Photonen absorbiert, so-
dass die Energie der absorbierten Photonen das Ionisationspotential iibersteigt.
Dabei wird das Potential nicht wie bei der Tunnelionisation verkippt. Ein guter
Indikator dafiir, ob man sich im Tunnelregime oder im Multi-Photon-Regime
bewegt, ist der Keldysh-Parameter v, der wie folgt definiert ist[17]:

V2mel, (2.10)

T=w €E0

Fiir v <1 dominiert Tunnelionisation, fiir v >1 dominiert die Multi-Photon-
Ionisation (englisch: multi-photon ionisation).

Theoretisch kann die Tunnelionisation gut durch das ADK-Modell beschrieben
werden[5]. Fiir die Ionisationsrate R gilt

20\ I 2(21,)3/2\ > T 2(21,)%/2
R=uw, = N (e it LA R 2.11
() et (e P\ sy )0 Y
wobei wy = 4.134 x 10'6 Hz die atomare Einheit der Frequenz in Hertz und n*

die effektive Quantenzahl ist. Dieses n* ist durch die Wasserstoff-lonisationsenergie
Ey, die Ionisationsenergie des Gases [, und Z, welches die Ladung des Ions
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nach dem lonisationsschritt angibt (Z=1 fiir 1. Ionisation, bei der das erste
Elektronen das Atom verlédsst, usw.), wie folgt definiert:

=2 (@) 2 (2.12)
‘[p

Fiir [, und |E(t)| miissen in [2.11] die Werte in atomaren Einheiten eingesetzt
werden. Die atomare Einheit der Energie entspricht zweimal dem Ionisati-
onspotential von atomarem Wasserstoff (1a.u. = 2-13.6eV = 27.2¢eV). Der
Koeffizient 20+ 1)1 + |m))!

m|)!

o = et ) 219

héngt nur von den Drehimpulsquantenzahlen [ und m ab. In Tabelle [2.2] sind
Werte fiir vier verschiedene Edelgase aufgefiihrt, wobei fiir Xenon sowohl die
erste als auch die zweite Ionisationsschwelle angegeben ist.
In Abbildung [2.4] ist die numerische Ionisation von Helium, Neon und Ar-
gon durch einen 5 fs-langen Puls mit zentraler Energie von 1.6eV aufgetra-
gen. Das maximale E-Feld des Pulses betrdgt 0.14 a.u., was einer Intensitét
von I ~ 7 x 10" Wem™2 entspricht. Wie deutlich zu erkennen ist, unter-
scheiden sich die Ionisationswerte von Neon und Helium um ungefdhr eine
Groflenordnung, obwohl deren Ionisationspotentiale einen Unterschied von nur
10% aufweisen. Ein dhnliches Bild ist beim Vergleich zwischen Argon und Ne-
on zu erkennen. Dies soll verdeutlichen, dass die Tunnelionisation sehr stark
von dem lonisationspotential des Gases abhéngt.

Gas  I,(eV) IL,(au.) n*

He 246 090  0.744
Ne 21,6 0,79 0,794
Ar 15,8 0,58 0,929
Xel 121 0,44 1,059
Xe II 21,2 0,79 1,602

Tab. 2.2: Tonisationspotentiale in eV und atomaren Einheiten und effektive
Quantenzahlen fiir verschiedene Edelgase. Werte fiir 1, aus [18].

2.3 Blauverschiebung in Plasma

Bei der Erzeugung der Harmonischen wird durch Tunnelionisation aufgrund
des starken E-Feldes ein Teil des Gases ionisiert, sodass freie Elektronen im
Gasstrahl erzeugt werden. Propagiert der NIR-Puls durch den Gasstrahl, so
andert sich iiber die ganze Pulsdauer die Menge des ionisierten Gases und
damit die Anzahl der freien Elektronen. Die Dichte der freien Elektronen be-
einflusst den Brechungsindex des Gasstrahls, was zu einer Blauverschiebung
des Spektrums sorgt.
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Abb. 2.4: Tonisation durch einen 5fs-Puls mit maximalem E-Feld von
E=0,14a.u.; links: Vergleich Neon und Helium; rechts: Neon und Ar-
gon

2.3.1 Dispersionsrelation und Brechungsindex von Plasma

Um im folgenden Abschnitt die plasmainduzierte Wellenldngenénderung zu
bestimmen, muss zuerst der Brechungsindex in Abhéngigkeit der Dichte der
freien Elektronen bestimmt werden. Dazu werden die Maxwellgleichungen so-
wie einige einfache Annahmen verwendet. Gegeben sind die zwei Maxwellglei-
chungen

-~ - 0B

VXE=—— 2.14
. - OF
VxB= /Loj -+ Moﬁoa (215)

und die Bewegungsgleichung der Elektronen unter der Annahme, dass keine
externen Felder agieren,

Fop 0 MmO (2.16)

F p— —_— = — —
"ot T en ot
wobei e,m und n die Ladung, Masse und Dichte der Elektronen sind und ¢
und g die Permittivitdt und Permeabilitét.

Mithilfe der Vektoridentitit V x (V x @) = V(Va@) — AZ und VE = 0 lassen
sich die Gleichungen [2.15] und [2.14] zu

- - OE
AE = — (:UO] + Mo€0—> (2.17)

zusammenfassen.
Fiir das E-Feld gilt

E = Ey . ekt (2.18)
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sodass als Losung fiir Gleichung [2.17] folgt

2 2

ne ne
— kz = —,Uoﬁ — CL)2,U060 g Cka = Cx.)2 — K = (JJ2 — U.);. (219)
0
Dabei gilt ¢ = \/;% und w, = fn—i) ist die sogenannte Plasmafrequenz.

Der Brechungsindex ldsst sich aus der Dispersionsrelation [2.19] bestimmen.

c w\ L w? n
N = _ (—) 1= J1- 2.20
Uphase ¢ k CUQ Ncrit ( )

wobei N..;; = “’2;“0 die kritische Dichte ist, bei welcher der Brechungsindex

verschwindet. Eine ausfiihrliche Herleitung findet man in [19].

2.3.2 Blauverschiebung durch Veranderung des
Brechungsindexes

Aus dem zuvor ermittelten Brechungsindex [2.20] ldsst sich die Verschiebung
der Wellenlénge berechnen. Die Wellenldingendnderung fiir einen bestimmten
spektralen Anteil der Wellenldnge \g ist nach [20] gegeben durch

XL ON
AN= —— 2.21
A c Ot (221)

mit der Lange L, welche das Licht durch das ionisierte Gas zuriicklegt. Setzt
man in Gleichung [2.21] den Brechungsindex [2.20] aus dem vorherigen Ab-
schnitt ein, so erhélt man

XL O n 2 1ML 1 0On n ~2
Ag=——1[1- = 1 - — 2.22
0 c at( Ncrit) ( ) ( )

als die Wellenldngenénderung. Im folgenden wird angenommen, dass im Expe-
riment die Elektronenendichte deutlich unter der kritischen Dichte liegt, sodass
wir den letzten Term der Gleichung [2.22] vernachléssigen .

Somit erhalten wir als endgiiltige Formel

_ NLe? on
8m2c3egm Ot

AN = (2.23)

wobei als N,.; die zuvor eingefiihrte kritische Dichte eingesetzt wird.

10
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2.3.3 Verschiebung wahrend Erzeugung Hoher
Harmonischer

Die zuvor erlduterte Blauverschiebung findet durch den Tunnelionisation-Schritt
des 3-Stufen-Modells statt, sodass die Pulse zur Erzeugung Hoher Harmoni-
scher blauverschoben werden. Wie sich spéter in dieser Arbeit zeigt, kann dieser
Effekt sehr deutlich ausfallen. Auch die Harmonischen kénnen in der Theorie
eine derartige Blauverschiebung erfahren, welche jedoch in der Praxis deutlich
geringer ist, da die A3-Abhiingigkeit die Blauverschiebung im Vergleich zur Ver-
schiebung des Laserspektrums deutlich verringert. Allerdings wird trotzdem
eine Blauverschiebung des Harmonischenspektrums beobachtet, da Harmoni-
sche ebenfalls durch die bereits blauverschobenen Anteile des Laserspektrums
erzeugt werden konnen. Ausfiihrlich wird das Verhalten der Harmonischen in
[21] untersucht.
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3 Simulation zur Blauverschiebung

Im folgenden Kapitel wird die Simulation erklért, welche die Blauverschiebung
des Spektrums der Pulse mit den gemessenen Ergebnissen beschreiben soll. Die
gesamte Simulation wurde mit Python programmiert.

3.1 Rate der Tunnelionisation aus ADK-Formel

Am Anfang der Simulation steht die Erzeugung eines Pulses mit vorgege-
benen Parametern, wie die Pulsdauer und das Maximum des E-Feldes. Die
Einhiillende wird durch eine Gaufifunktion beschrieben. Um nun aus diesem
Puls die zeitabhéangige Tunnelionisationrate zu bestimmen, wird die Gleichung
[2.11] verwendet, wobei fiir |E(t)| der Betrag des erzeugten Pulses und je nach
Gas die zugehorigen Werte fiir die Ionisationsenergie I, und effektive Quan-
tenzahl n* eingesetzt werden (siehe [2.2]).

In Abbildung [3.1] sieht man, dass die Ionisationrate jeden halben Pulszyklus
an den Maxima und Minima des E-Feldes ein Maximum aufweist. Aus dieser
Rate lasst sich nun einfach der Anteil des einfach ionisierten Gases N bestim-
men, indem man die Zeitschritte At des Pulses durchlauft. Setzt man den
Anfang des Pulses ty=0 und N(t=0)=0, so gilt:

N(t)=(1—N(t—At)) - AtR;(t) (3.1)

Allgemein gilt fiir die Anderung des Anteils des Gases in einem bestimmen
Ionisationzustand N; folgende Differentialgleichung [20]:

dN;
dt

= Rz;lNifl - R,LNZ (32)

Dies ist wichtig, da in Argon und vor allem in Xenon die Ionisation des ersten
in den zweiten lonisationszustand eine wichtige Rolle spielt. Die Ionisationsrate
aller Tonisationszusténde ergibt sich aus

Riotar(t) = No(t)Ro(t) + N1(t)Ri(t) + - . (3.3)

Ein weiterer Prozess, welcher zu lonisation fiihrt ist, ist die Kollisions-Ionisation.
Durch das Laserfeld werden die freien Elektronen beschleunigt und sind so in
der Lage durch Kollision mit einem Atom weitere Elektronen auszuschlagen.
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AUFSPALTUNG
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Abb. 3.1: Tonisationsrate fiir Argon durch 5fs Puls mit maximalem E-Feld von
E=0.14a.u.

Definiert man wie in [6] eine Kollisionszeit 7 = (N.ov)™! mit der Elektro-
nendichte N, dem Wirkungsquerschnitt ¢ und der mittleren Elektronenge-
schwindigkeit ©, so kann man durch Vergleich mit der Pulslinge Aussagen
iiber die Relevanz dieses Prozesses vornehmen. v ldsst sich mit dem ponder-
motiven Potential des verwendeten Laserfeldes und N, mit dem angelegten
Druck abschétzen und der Wirkungsquerschnitt ldsst sich aus [22] entnehmen.
Setzt man nun Werte fiir das verwendete Lasersystem in diesem Experiment
ein, so erhélt mein fiir 7 eine GroBenordnung von einigen 100 Femtosekunden.
Aufgrund der Linge dieser abgeschéatzten Kollisionszeit wird die Kollisionsioni-
sation in dieser Simulation vernachléssigt, da die im Experiment vorliegenden
Pulse von rund 5 fs deutlich kiirzer sind.

3.2 Verschiebung des Spektrums durch zeitliche
Aufspaltung

Um die Verschiebung des Spektrums nun zu simulieren, wird die in den Grund-
lagen hergeleitete Formel[2.23] verwendet, welche uns die Wellenlédngenverschiebung
einer bestimmten zentralen Wellenlédnge )y angibt. Um die in der Formel ent-
haltene Anderung der freien Elektronendichte n zu bestimmen, wird die in der
vorherigen Sektion eingefiihrte Ionisationsrate[3.3] mit der gesamten Atom-
dichte multipliziert. Diese wird aus der idealen Gasgleichung abgeschétzt:

p

L, (3.4)

NAtom -

wobei p der angelegte Gasdruck, k die Boltzmann-Konstante und 7" die Tem-
peratur ist, welche als die Raumtemperatur 7" = 293 K, angenommen wird. In
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AUFSPALTUNG

der Simulation werden nun Gauflspektren der Form

) = A eap [— (> A)] (3.5)

w

verwendet, wobei A die Amplitude, w die Breite und )\ die zentrale Wel-
lenlénge ist. Die zentrale Wellenléinge des Gaufispektrums Ag,; kann nun mit
den Gleichungen [2.23] und [3.4] wie folgt verschoben werden:

)\07[] - )\O,i + A)\ (36)

Die in der Simulation verwendete zeitliche Wellenldngendnderung ergibt sich
aus den Formeln [2.23],[3.3] und [3.4] zu
A3 Le?

ANE) = ~ gt Buoel) (3.7)
Um nun die gesamte Verschiebung wéhrend eines Pulses zu bestimmen, wird
der Puls in kleinen Zeitschritten durchfahren. Befindet man sich an einem
Zeitpunkt, an dem die Ionisationsrate R;,;=0 ist, so kommt es zu keiner Ver-
schiebung und das Spektrum zu diesem Zeitpunkt bleibt unverschoben. Be-
trachtet man Abbildung [3.1], so findet die Verschiebung wéhrend der Maxima
der ADK-Rate statt, wobei die Wert der Verschiebung proportional zur lo-
nisationsrate ist. Zu erwarten ist also ein Spektrum, welches zum einen Teil
noch charakteristische Merkmale wie Peaks und Dips des Eingangsspektrums
aufweist, zum anderen Teil neue Bereiche zu kiirzerer Wellenldngen, welche
auf der Blauverschiebung im erzeugten Plasma basieren. Durch Summieren
der Spektren der Zeitintervalle erhélt man also das zu erwartende Spektrum.
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4 Experimenteller Aufbau und
Spektrometerprogramm

4.1 Aufbau der Beamline

Im folgenden Abschnitt wird zunéchst das Lasersystem beschrieben, um einen
Einblick in die Erzeugung von kurzen fs-Pulsen zu erhalten und das Spektrum
dieses Pulses besser verstehen zu kénnen. Danach wird der Experimentaufbau
prasentiert, wobei die Erzeugung der Harmonischen und damit die Blauver-
schiebung des Spektrums von grofler Bedeutung sind.

4.1.1 Pulserzeugung

Am Anfang der Pulserzeugung steht der Femtopower™ HR/HE CEP der
Firma Femtolasers GmbH. Dieser besteht aus einem Oszillator-Laser, wel-
cher bereits sub-10 fs Pulse bei einer Repititionsrate von 75MHz liefert. Um
diese schwachen Pulse mit Energien im nJ-Bereich zu verstérken, wird ein
CPA(chirped-pulse amplifier) verwendet. Im CPA miissen die Pulse zunéchst
zeitlich auf einige Pikosekunden verlangert werden, um spéter im Verstarkungsprozess
keine Schidden im Verstirkermedium aufgrund zu hoher Spitzenintensititen
hervorzurufen. Das von dem DM-50 Pumplaser von Photonic Industries ge-
pumpte Verstirkermedium besteht ebenfalls wie das Medium des zuvor ge-
nannten Oszillators aus einem Titan-dotierten Saphir-Kristall(Ti:AlyO3). Der
Puls durchlauft den Kristall zehn mal und wird danach komprimiert, sodass
die Pulse bei einer niedrigeren Rate von 3MHz nun eine Lange von unter 20fs
und eine Energie von 3mJ besitzen.

Um noch kiirzere Pulse zu erhalten, muss das Spektrum der Pulse noch weiter
verbreitert werden. Dazu leitet man die Pulse durch eine 1m lange Hohlfaser,
welche an einem Ende mit ungefdhr 3bar Helium gefiillt wird und am anderen
Ende abgepumpt wird, wodurch auf der Léange der Faser ein Druckgradient
entsteht. Propagiert ein Puls durch die Faser, verbreitert sich das Spektrum
durch die sogenannte Selbstphasenmodulation(englisch: self-phase modulation,
SPM). Da bei diesem Vorgang der Puls gestreckt wird, wird er hinter der Fa-
ser durch gechirpte Spiegel (chirped mirrors) wieder komprimiert, sodass die
Pulse kiirzer als 5fs sind. Um den Puls, der nun im Experiment verwendet
wird, zu charakterisieren, wird ein D-Scan verwendet. Weitere Informationen
dazu findet man in[23]. Im folgenden wird dieser Puls als NIR(near-infrared)
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Abb. 4.1: Skizze per Pulserzeugung: A)Femtopower™ HR/HE CEP;
B)Hohlfaser gefiillt mit Helium; C)Chirped mirror compressor;
Skizze entnommen aus [4] und bearbeitet.

bezeichnet.

4.1.2 Experiment

Um Hohe Harmonische zu erzeugen, wird der NIR mittels eines 50mm-Fokussierspiegels
durch ein Einkoppelfenster in die HHG-Kammer fokussiert. Mit einem beweg-
lichen Verfahrsockel lédsst ich ein Macor-Réhrchen mit einem Loch von 200 pm
Durchmesser in den NIR-Strahl positionieren. In dem Rohrchen mit einem In-
nendurchmesser von 2 mm lassen sich nun verschieden Edelgase bei variablem
Druck anlegen, sodass innerhalb des Rohrchens Hohe Harmonische erzeugt
werden. Die Harmonischen werden nun als XUV (extrem ultra-violet) bezeich-
net.

Die erste motorisierte Iris in der Beamline kann durch Variation der Offnung
einen Teil des NIR ausschneiden und so die NIR-Intensitédt in der Targetkam-
mer steuern. Der kurzwelligere XUV bleibt aufgrund der deutlich geringeren
Divergenz unbeeinflusst. Ein variables Spiegelpaar(split mirror) sorgt dafiir,
dass man den Zeitversatz zwischen NIR und XUV kontrollieren kann, was
wichtig fiir Pump-Probe-Experimente ist. Um die zwei Pulse in die Targetkam-
mer zu refokussieren, wird ein Toroidspiegel verwendet. In der Targetkammer
kann durch eine kleine Diise Gas in den Strahlengang gepumpt werden, um die
Absorptionseigenschaften dieser Gase zu untersuchen. Hinter der Targetzelle
befindet sich die im Umfang dieser Arbeit entworfene Iris-Faser-Halterung,
welche zum einen den restlichen NIR ausschneidet, zum anderen zur Refe-
renzmessung genutzt werden kann (siehe [4.2]). Um die gewiinschten Effekte
innerhalb des Gases zu untersuchen, wird zuletzt der XUV mittels eines XUV-
Gitters auf eine CCD-Kamera gestreut.
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Pulse duration: < 5 fs Time-delay CCD camera
Pulse energy: ~1 mJ
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Abb. 4.2: Aufbau der Beamline: Nachdem die XUV-Pulse erzeugt werden,
kann man mit der ersten Iris und dem Spiegelpaar die Intensitét
des NIR und den Zeitversatz zwischen NIR und XUV kontrollie-
ren. Innerhalb der Targetkammer befindet sich die Targetzelle zur
Einspritzung des Gases und die konstruierte Iris-Faser-Halterung.
Zuletzt kann das Spektrum des XUV mittels eines Gitters und einer
CCD-Kamera aufgenommen werden. Die Abbildung wurde entnom-
men aus [24].

4.2 Konstruierte Faser-lris-Halterung

Um das Spektrum hinter der Target-Zelle zu ermitteln, muss ein Aufbau kon-
struiert werden, welcher noch hinter den bewegliche Verfahrsockel der Target-
zelle gestellt werden kann und diesen in seiner Beweglichkeit nicht einschrankt.
Eine weiterere Anforderung ist, dass der Aufbau auch fiir Vakuum geeignet ist,
da der Druck in der Targetkammer bei eingeschalteten Turbopumpen im Be-
reich 1077 bis 10~® mbar liegt und so Teile verbaut werden sollten, welche
nicht zu stark ausgasen und so das Vakuum negativ beeinflussen oder Opti-
ken beschédigen. Damit ein Spektrum aufgenommen werden kann, wird eine
Iris als Reflektor benutzt, welche auf einen elektronisch steuerbaren Rotati-
onssockel basierend auf einem Piezo-Motor angebracht wird, sodass man die
Offnung der Iris auch noch bei geschlossener Kammer und Vakuum variie-
ren kann. Bei der verbauten Iris handelt es sich um eine zero-aperture-Iris,
welche, wie der Name schon sagt, komplett geschlossen werden kann, sodass
man bei geschlossener Iris das gesamte Spektrum des NIR aufnehmen kann.
Da fokussiertes Licht hoherer Wellenlénge nach Durchlaufen des Fokus stéarker
divergiert als Licht kiirzerer Wellenlénge, ist eine geschlossene Iris fiir eine ge-
naue NIR-Untersuchung von Vorteil.

Um das reflektierte Licht der Iris einfangen zu konnen, ist es notig, eine Fa-
ser auf die Iris auszurichten. Dafiir wird ein vakuum-kompatibler Spiegelhal-

19



4.2. KONSTRUIERTE FASER-IRIS-HALTERUNG

Abb. 4.3: ITris-Faser-Halterung auflerhalb der Kammer: der Spiegelhalter zeigt
auf die Mitte der Iris, welche auf einem motorisierten Rotationssockel
angebracht ist

ter(Thorlabs Polaris) verwendet, in welchen ein Anschluss fiir gewohnliche op-
tische Fasern gespannt wird. In Abbildung [4.3] ist der Aufbau zu sehen. Um
zu gewihrleisten, dass man die Iris auf die Hohe des Strahls bringen kann,
steht der Aufbau auf einem hoéhenverstellbaren Stabhalter (post-holder), der
auf einem massiven Aluminiumblock steht. Der Aluminiumblock wurde , ge-
nau wie alle Aluminiumplatten, mit der Software Solid Edge entworfen und
besitzt am unteren Ende eine 6mm dicke Platte, an der man den Aufbau mit
Schrauben in der Kammer befestigen kann. Als Faser dient eine maf3igefertigte
Faser der Firma Ocean Optics, welche fiir die Verwendung in Vakuum geeignet
ist. Mithilfe einer Faserdurchfiihrung der Firma Ocean Optics, welche an einen
Seitenflansch der Kammer angebracht wird, ist es moglich ein Spektrometer
direkt anzuschliefen und das Spektrum aufzunehmen.

In Abbildung [4.4] sieht man die Target-Kammer mit eingebauter Iris-Faser-
Halterung. Man sieht zum einen die angeschraubte Faser auf die Iris zeigend,
zum anderen sieht man an der Riickseite des Aufbaus die Stromkabel, die die
Iris mit einem Durchfithrflansch verbindet, sodass die Steuerbox der Rotati-
onssockel angeschlossen werden kann.
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4.3. LABVIEW-PROGRAMM FUR OCEAN-OPTICS-
SPEKTROMETER

Abb. 4.4: Eingebaute Iris-Faser-Halterung:die Faser ist im Spiegelhalter fixiert
und fingt gestreutes Licht der Iris ein

4.3 Labview-Programm fiir Ocean-Optics-
Spektrometer

Fiir die Aufnahme der Spektren werden in dieser Arbeit Spektrometer der Fir-
ma Ocean Optics verwendet. Dazu wird ein LabView-Programm verwendet,
welches auf beliebige Ocean Optics Spektrometer zugreifen kann und deren
Parameter wie die Integrationszeit, die boxcar width, welche die counts meh-
rerer Pixel mittelt, und die Anzahl der Aufnahmen, die zu einem Spektrum
gemittelt wird, kontrollieren kann.

Auf dem frontpanel des Programms werden verschiedene Graphen angezeigt,
wie z.B das Wellenldngenspektrum, das Energiespektrum und die Fouriertrans-
formierte des Frequenzspektrums, welches die ungefihre Form des zeitlichen
Laserpulses ausgibt. Des weiteren werden die Halbwertsbreiten (englisch: full
width at half mazimum, FWHM) des Wellenldngen und des Energiespektrums
ausgegeben, sowie aus der Fouriertransformierten die Bandbreitenbegrenzung
(fourier transform limit, F'TL) (siehe [2.6]) bestimmt, welches als Indikator fiir
die Lénge des NIR-Pulses dient.

Zudem lassen sich die aufgenommenen Spektren direkt speichern und bei Be-
darf kann jedes zuvor gespeicherte Spektrum als Referenz in den Graphen
angezeigt werden, sowie das aktuell angezeigt Spektrum direkt als Referenz
gespeichert werden. So lassen sich Verdnderungen im Spektrum leicht beob-
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Abb. 4.5: Frontpanel des Spektrometerprogramms

achten und die Reproduzierbarkeit durch Vergleich mit zuvor aufgenommen
Spektren ist gewahrleistet.
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5 Ergebnisse

Im folgenden Kapitel werden die Ergebnisse dieser Arbeit préasentiert. Zunéchst
werden kurz die Eigenschaften des verwendeten Pulses analysiert, dessen Para-
meter in die Simulation eingehen. Dann werden die gemessenen Spektren mit
den simulierten Spektren diskutiert.

5.1 Pulseigenschaften

Zunéchst wurde ein D-Scans des Laserpulses durchgefiihrt, um dessen zeitli-
che Lange zu bestimmen [23]. Die Pulslange 7, betrug 4.8 fs mit einem FTL
von 3.7fs. Daran sieht man wieder, dass sich die Pulsldnge aufgrund nicht-
linearer Effekte nicht genau durch Fouriertransformation des Spektrums be-
stimmen lédsst. Des weiteren wurde die Leistung des Lasers bestimmt, wozu
ein Powermeter der Firma Thorlabs verwendet wurde. Dieses wurde vor dem
Fokussierspiegel, welchen den Laser zur Harmonischen-Erzeugung fokussiert,
platziert. Gemessen wurde eine Leistung von P = 2.03W. Zusammen mit
der Repititionsrate des Lasers v,.., von 3kHz erhélt man also eine Pulsenergie
von ungefdhr 0,67mJ. Mithilfe eines Beamprofilers, welcher an die selbe Stelle
in Strahlrichtung platziert wurde, an welcher auch die Harmonischen erzeugt
werden, konnte der Fokus ermittelt werden. Im Fokus ist die Laserintensitét
am grofiten und dadurch auch die erwartete Rate der Tunnelionisation. In
Abbildung [5.1] sieht man das Profil des Lasers an der Stelle, an welcher der
Strahltaille am kleinsten war. Die Strahltaille des Pulses wird durch die Stel-
le in der Ebene des Fokuses definiert, an der die Intensitit auf e% ~ 13,5%
der maximalen Intensitédt abfillt. In unserem Fall betrug die durchschnittliche
Strahltaille w = 101, 8pm. Mithilfe dieser 3 gemessenen Werte lésst sich nun
die Intensitét berechnen. Fiir ein gauflisches Profil gilt fiir die Spitzenintensitét
I, folgendes:

2P,
I,=—"2 5.1
p T wg ) ( )
wobei P, die Spitzenleistung und w die zuvor erkldrte Strahltaille ist. Die
Spitzenleistung P, lasst sich wie folgt aus den gemessenen Werten berechnen:

E P
B,=0,94-—%=0,94- (5.2)
Tp I/repr
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Abb. 5.1: Rdumliches Profil des Lasers an der Stelle, an welchem die Breite
minimal wird. x-Achse und y-Achse sind die zwei Raumrichtungen
senkrecht zum Laser. Aufgenommen wurde das Intensitédtsprofil mit
einem Beamprofiler, welcher an die Postion des HHG-Zelle platziert
wurde.

Der Faktor 0,94 ist ein numerischer Wert, welcher fiir Pulse mit gauflischem
Profil gilt. Schlielich ldsst sich die Spitzenintensitéat mit

1,88- P W
I, =———— 82 10" — (5.3)
MW VyepTp cm

berechnen. Die mit unseren Werten ermittelte Intensitit 7, = 8.2 x 10" W cm ™2
ist dquivalent zu einem maximalen E-Feld von F = 0.15a.u.. Da die Harmo-
nischen nicht alle exakt im Fokus erzeugt werden, da das HHG-Rohrchen eine
Lénge von 2mm hat, wird in der Simulation nicht der Wert von £ = 0.15a.u.,
sondern ein Wert von E = 0.14 a.u. angenommen, welcher als gemittelter E-
Feld Wert angesehen wird. Weitere Griinde fiir die Annahme eines geringeren
E-Feld bzw. Intensitit sind der 500 mm-Fokussierspiegel, dessen Reflektivitét
nicht bei 100% liegt, sondern eher im Bereich zwischen 90 und 98%, und das
Einkoppelfenster in die HHG-Kammer. Dieses steht im Brewsterwinkel, bei
welchem die Reflektivitéit bei einer bestimmten Polarisation des Strahls ver-
schwindet, jedoch kann man nicht von perfekter Transmission ausgehen.

In Abbildung [5.2] ist das Spektrum des Lasers bei der D-Scan-Messung und
das von der Iris gestreuten und mit der Faser eingefangenen Spektrum in der
Targetkammer aufgetragen. Um die Unterschiede der Spektren deutlich zu ma-
chen, wurde der Untergrund nicht abgezogen, sondern nur auf den markanten
Peak bei A ~ 780nm normiert. Wie zu erkennen ist, weist das Spektrum,
gemessen in der Targetkammer, ein deutlich hoheres Rauschen auf und der
Untergrund ist im Vergleich zum D-Scan-Spektrum aufgrund der héheren In-
tegrationszeit ebenfalls deutlich hoher. Des weiteren erkennt man, dass vor
allem im Bereich zwischen 800 und 900nm die Spektren sich deutlich unter-
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Abb. 5.2: Vergleich des Laserspektrums gemessen beim D-Scan und mit dem
gestreuten Licht der Iris in der Targetkammer.

scheiden und dieser Unterschied nicht mit dem hohen Rauschen erklart wer-
den kann. Mogliche Griinde dafiir konnten eine andere Reflektivitat der Iris im
Vergelich zum Diffuser im D-Scan-Aufbau sein, als auch ein Unterschied der
Transmission der Fasern zu dem Spektrometer, welches bei beiden Messungen
das Ocean-Optics-Spektrometer HR4000 war.

Wie beschrieben basiert die Simulation darauf, dass Gaufiverteilungen spektral
verschoben werden. Obwohl also das Spektrum des D-Scans ein rauschérmeres
ist und dessen Untergrund im Vergleich zum Untergrund des Targetkammer-
Spektrums einen deutlich kleinerist, wird zur Simulation das Targetkammer-
Spektrum verwendet, um die Ergebnisse der Simulation besser mit den ver-
schobenen Spektren in der Targetkammer vergleichen zu konnen.

In Abbildung [5.3] sieht man das gemessene Referenzspektrum in der Target-
kammer zusammen mit dem Spektrum, welches fiir die Simulation verwendet
wird. Dieses setzt sich zusammen aus 3 {iberlagerten Gauflspektren, deren Form
durch Fits ermittelt wurden. In Tabelle [5.1] sind die Parameter der Gauispek-
tren nach Formel[3.5] angegeben.

Spektrum  Ag[nm] wnm] A

1 676 109 32
2 751 17 19
3 839 53 24

Tab. 5.1: Parameter der drei Gauflspektren, welche addiert das gemessene
Spektrum darstellen.
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Abb. 5.3: Das gemessene Spektrum ohne HHG-Gas wird in der Simulation
durch ein Spektrum, welches sich aus 3 Gaufiverteilungen zusam-
mensetzt, reprasentiert.

5.2 Blauverschiebung in Argon

Um die Blauverschiebung bei der Hohen Harmonischen-Erzeugung zu unter-
suchen, wurde zunéchst Argon als Erzeugendenmedium verwendet. Mithilfe
eines Drehventils konnte nun Argon in die HHG-Zelle geleitet werden und der
Druck variiert werden. Bei der Druckmessung war darauf zu achten, dass der
Laser vor dem Einkoppeln in die HHG-Kammer geblockt wird, da durch die
hohe Laserintensitéit die Temperatur stieg und so ein héherer Druck angezeigt
wurde, welche nicht direkt mit der Argondichte iiber die ideale Gasgleichung
verkniipft war.

In Abbildung [5.4] sind nun fiir Driicke von 14mbar, 34mbar und 100 mbar die
gemessenen Spektren aufgetragen. Um die Blauverschiebung des Spektrums
besser zu erkennen, ist jeweils das unverdnderte Spektrum ohne Gas als Re-
ferenz zusétzlich aufgetragen. Zu jedem Druck sind zusétzlich die Ergebnisse
der Simulation zu sehen. Wie deutlich zu sehen ist, entsteht mit zunehmendem
Druck eine Schulter bei kiirzeren Wellenlédngen. Dies ist damit zu erklédren, dass
mit zunehmendem Druck die Gasdichte steigt und durch den Puls mehr Elek-
tronen ionisiert werden, was zu einer erhthten Anderung der freien Elektro-
nendichte und damit nach [2.23] zu einer groferen Wellenléngenverschiebung
fithrt. Des Weiteren ist zu erkennen, dass das restliche Spektrum noch die
Merkmale des Eingangsspektrums aufweist. Dies spricht dafiir, dass die Ioni-
sation durch Kollision stark unterdriickt ist im Vergleich zur Tunnelionisation,
was mit einer zu niedrigen Anzahl an freien Elektronen und einer zu niedrigen
Beschleunigung dieser im Laserfeld zu erkléaren ist. Wiirde dieser Effekt eine
grofere Rolle spielen, so wéren die markanten Peaks, Dips und Kanten kon-
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Abb. 5.4: Auf der linken Seite werden die gemessenen blauverschobenen Spek-
tren(blau) in Argon mit dem Spektrum ohne Gas in der HHG-
Zelle(rot) fur die Driicke 14mbar, 34mbar und 100 mbar verglichen.
Rechts sind analog dazu die Ergebnisse der Simulation fiir diese
Driicke aufgetragen.

stant blauverschoben, da Ionisation durch Kollision zu jedem Zeitpunkt des
Pulses, besonders zum Ende des Pulses, stattfindet. Durch die immer steigen-
de Blauverschiebung sinkt zudem die Intensitit des unverschobenen Anteils,
da die zusétzliche Energie durch die Blauverschiebung durch eine geringere
Intensitdt kompensiert werden muss, da sonst die Energieerhaltung verletzt
ware. Vergleicht man nun mit den Ergebnissen der Simulation, so lassen sich
sowohl Gemeinsamkeiten als auch Unterschiede erkennen. Auch in der Simu-
lation sinkt die Intensitdt zu hohen Wellenléngen mit steigendem Druck und
ein groferer Teil des Spekturms wird ins Blaue verschoben. Eine M6glichkeit,
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Abb. 5.5: Die Anderung der zentralen Wellenlinge der gemessenen Spek-

tren(rote Punkte) im Vergleich zur Simulation(blaue Linie) in Ar-
gon.

das grobe Verhalten der Blauverschiebung zu beschreiben, ist das Definieren
einer Wellenlénge, welche durch die Intensitidt gewichtet wird. Diese zentrale
Wellenlénge cw wird wie folgt durch das Intensitiatsspektrum I(A) definiert:

[AINAN  SSAI(N)

cwlI(X) = AfJ(A)dA TSI

(5.4)

Vergleicht man das in Abbildung [5.5] aufgetragene Verhalten der zentralen
Wellenlénge, so stimmt das experimentelle Verhalten ungefahr mit dem simu-
lierten iiberein.

Man sieht jedoch, dass sich die Form der Verschiebung unterscheidet. So er-
kennt man in den Messungen einen deutlichen Abfall der blauen Schulter, wo-
hingegen in der Simulation diese Schulter einen immer kurzwelligeren Ausléufer
aufweist. Im Folgenden werden mogliche Griinde fiir die Abweichungen auf-
gefithrt. Die Messergebnisse sind mit einem hohen Rauschen behaftet, was
dazu fithren kann, dass Teile im Spektrum, welche eine geringe Intensitét
aufweisen, wie z.B. Ausldufer, wie sie bei den Simulationen zu sehen sind,
nicht zu erkennen sind. Aulerdem werden in der Simulation einige Eigenschaf-
ten vernachléssigt. Zum einen wird der bereits genannte Energiegewinn durch
die Blauverschiebung nicht kompensiert, zum anderen ist die eingefiihrte Wel-
lenldngenénderung [2.23] bereits gendhert. So wird zum Beispiel angenommen,
dass die Wellenldngenénderung eines Peaks an einer bestimmten Wellenlénge
nur von der sich zeitlich &ndernden Elektronendichte abhéngt, dass sich die
Wellenlénge des Peaks jedoch wéihrend der Propagation ebenfalls &ndert, wird
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5.3. BLAUVERSCHIEBUNG IN NEON

vernachlissigt. Auch die Berechnung der freien Elektronendichte tiber den ge-
messen Druck, welcher nicht unbedingt mit dem Druck an der Stelle der HH-
Erzeugung iibereinstimmt und die Annahme der idealen Gasgleichung, sorgen
fiir Abweichungen, ebenso wie die Abschéitzung des maximalen E-Feld des
Peaks.

5.3 Blauverschiebung in Neon

Die Blauverschiebung des Spektrums wurde ebenfalls in Neon gemessen, wo-
bei die Eigenschaften des Lasers und die Vorgehensweise die selben wie bei der
Argon-Messung waren.

In Abbildung [5.6] sind fiir die Driicke von 28mbar, 100mbar und 350mbar die
gemessenen Spektren zusammen mit der Referenz ohne Gas aufgetragen. Es
ist zu erkennen, dass trotz der héheren Driicke die Blauverschiebung deutlich
geringer ausfillt als bei Argon, was an dem hoheren Ionisationspotential von
I, = 21.6eV liegt (Argon: I, = 15.8eV). Dadurch fillt die Ionisationsrate
durch Tunnelionisation deutlich geringer aus. Das allgemeine Verhalten der
Spektren folgt den Erklédrungen, welche schon fiir Argon genannt wurden.
Zudem ist in Abbildung [5.7] die Anderung der zentralen Wellenléinge aufge-
tragen. Wie deutlich zu sehen ist, weichen die gemessenen Ergebnisse deutlich
von denen der Simulation ab. Da man bei den Messungen eine um etwa 50%
geringeren Wellenlédngenverschiebung erhilt und bei Neon keine komplette Io-
nisation erwartet wie in Argon, kann man davon ausgehen, dass die Wahl des
E-Felds zu stark ausgefallen ist. Es lasst sich sagen, dass die bereits genannten
Fehlerquellen der Messung und Vereinfachungen und Annahmen der Simulati-
on bei Neon eine gréflere Rolle spielen als in Argon. Auch das starke Rauschen
spielt bei den Neonmessungen eine groffere Rolle, da die erwartet kleine Blau-
verschiebung schwerer zu beobachten ist.
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Abb. 5.6: Auf der linken Seite werden die gemessenen blauverschobenen Spek-
tren(blau) in Neon mit dem Spektrum ohne Gas in der HHG-
Zelle(rot) fiir die Driicke 28mbar, 100mbar und 350 mbar vergli-
chen. Rechts sind analog dazu die Ergebnisse der Simulation fiir
diese Driicke aufgetragen.

0 100 200 300 400 500
Druck/mbar

Abb. 5.7: Die Anderung der zentralen Wellenlinge der gemessenen Spek-
tren(rote Punkte) im Vergleich zur Simulation(blaue Linie) in Neon.
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5.4. BLAUVERSCHIEBUNG IN XENON

5.4 Blauverschiebung in Xenon

Die Blauverschiebung in Xenon wurde mit einem Puls gemessen, welcher ein
anderes Spektrum aufweist, als das von der Argon- und Neon-Messung. Die
Vorgehensweise der Messung war die selbe wie bei Argon und Neon. In Abbil-
dung [5.8] ist fiir Driicke von 14 mbar, 25 mbar und 57 mbar das blauverschobe-
ne Spektrum mit dem unverschobenen aufgetragen. Wie deutlich zu erkennen
ist, fallt die Blauverschiebung sehr deutlich aus, obwohl die Driicke im Ver-
gleich zu Neon und Argon kleiner sind. Dies ist in Abbildung [5.9] auch an
der groflen Verschiebung der zentralen Wellenldnge zu erkennen. Erklart wird
das durch das niedrige lonisationspotential von Xenon. Des Weiteren ist im
Vergleich zu vorherigen Gasen der Anteil des blauverschoben Spektrenanteils
deutlich grofler. Bei 57 mbar ist der groite Teil des Spektrums verschoben und
unverschobene Spektralanteile in der roten Seite des Spektrums sind deutlich
zuriickgegangen. Dies ldsst sich mit der Annahme, dass die Blauverschiebung
wahrend der Peaks des E-Feldes des Laserfelds stattfindet, nicht erkldren. Ei-
ne mogliche Erklarung dafiir konnte sein, dass der beschriebene Prozess der
Blauverschiebung nicht auf einer Zeitskala von einigen Zehntel oder Hunderts-
tel einer Femtosekunde, sondern eher im Bereich von Femtosekunden statt-
findet. Die Anderung des Brechungsindexes und die damit verbundene Wel-
lenldngenverschiebung findet also nicht nur wiahrend der Peaks der ADK-Rate
statt, sondern iiber einen breiteren, gemittelten Bereich. Die Verschiebung bei
Xenon findet iiber den ganzen Puls statt, da bereits durch die vorderste Flanke
des Pulses das Xenon komplett ionisiert wird. Mit hoherem Druck wird also
das gesamte Spektrum stérker verschoben.

Ebenfalls konnten die zuvor gemessenen Blauverschiebungen in Argon und Ne-
on mit dieser zeitlichen Reaktion erklédrt werden. Im Gegensatz zu Xenon tritt
in Argon die Blauverschiebung nicht am Anfang des Pulses, sondern erst nach
der Héfte des Pulses statt, sodass ein grofler Teil unverschoben bleibt und
erst die hintere Flanke des Pulses die Blauverschiebung erfihrt. Die Stérke
der Blauverschiebung steigt mit dem Druck. In Neon wird ein kleiner Teil am
Ende des Pulses verschoben, da die Ionisation noch langsamer stattfindet als
in Argon. Dies fiihrt dazu, dass die Blauverschiebung in Neon im Vergleich zu
Argon und Xenon deutlich geringer ausfallt.

Die genannten Griinde sorgen dafiir, dass auch die Simulation der Spektren
(siehe 5.8) und die daraus bestimmte zentrale Wellenldngenverschiebung (sie-
he 5.9) nicht mit den Messergebnissen iibereinstimmt.
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Abb. 5.8:
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Auf der linken Seite werden die gemessenen blauverschobenen Spek-
tren(blau) in Xenon mit dem Spektrum ohne Gas in der HHG-
Zelle(rot) fiir die Driicke 28mbar, 100mbar und 350 mbar vergli-
chen. Rechts sind analog dazu die Ergebnisse der Simulation fiir
diese Driicke aufgetragen.

Zentrale Wellenldnge

0 20 40 60 80 100
Druck/mbar

Die Anderung der zentralen Wellenlinge der gemessenen Spek-
tren(rote Punkte) im Vergleich zur Simulation(blaue Linie) in Xe-
non.
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6 Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurde die spektrale Blauverschiebung von einem starken in-
fraroten ultrakurzen Laserpuls durch Plasmaeffekte wahrend der Erzeugung
Hoher Harmonischer untersucht. Dazu wurden die Spektren des Laserpuls fiir
unterschiedliche Gase zur Harmonischen-Erzeugung in Abhéngigkeit des Gas-
drucks aufgenommen. Um dies zu realisieren, wurde eine Konstruktion ver-
wendet, welche mithilfe einer Faser das gestreute Licht einer im Strahlengang
eingebauten Iris zu einem Spektrometer fithrt, welches durch ein fiir diese
Arbeit erstellte Labview Benutzeroberfliche bedient wurde. Die Blauverschie-
bung fallt je nach Gasart unterschiedlich stark aus, sodass vor allem bei Argon
und Xenon das blauverschobene Spektrum des Lasers, welcher beispielsweise
fiir Pump-Probe-Experimente benutzt wird, zur verbesserten Analyse der Ex-
perimente beriicksichtigt werden muss.

Die Blauverschiebung des Spektrums basiert auf der Entstehung freier Elek-
tronen wahrend der Harmonischen-Erzeugung und einer damit einhergehenden
zeitlichen Anderung des Brechungsindexes, welche zu einer Verschiebung der
zentralen Wellenlénge des Laserpulses fithrt. Um diese Prozesse zu quantifizie-
ren, wurde eine Simulation erstellt, welche die gemessenen Spektren beschrei-
ben soll. Die Grundkonzepte dieser Simulation sind das ADK-Modell, mit wel-
chem wir eine zeitabhéngige Ionisationsrate erhalten und das Drude-Modell,
welches die Brechungsindexédnderung angibt. Die Ergebnisse der Simulation
zeigen ein qualitativ d&hnliches Verhalten der Spektren wie die Messergebnisse,
jedoch stimmen sie im Detail nur bedingt mit den Messungen iiberein. Dies
konnte neben Messfehlern und falschen Annahmen bei der Wahl der Simulati-
onsparameter wie den Laser- und Druck-Parametern, auf welche die simulier-
ten Spektren sensitiv reagieren, auch an den Vereinfachungen der Simulation,
sowie an nicht beachteten Effekten wie der zeitlich verspéteten Reaktion der
Blauverschiebung liegen. Um diese Diskrepanzen besser zu verstehen, kénnte
in einem Folgeprojekte die Blauverschiebung bei unterschiedlichen Pulsléngen
untersucht werden und so das zeitliche Verhalten besser verstanden werden.
Des Weiteren konnte man versuchen, das Signal des von der Iris gestreuten
Lichts zu erh6hen, indem man zum Beispiel die Faser in einem kleineren Ein-
fallswinkel auf die Iris richtet. Zusammen mit einer Intensitétskalibrierung des
eingebauten optischen Systems kénnten nicht nur Unterschiede zwischen zwei
Spektren gemessen werden, sondern auch einzeln gemessene Spektren unter-
sucht werden.

Fiir transiente Absorptionsexperimente ist es mithilfe des entworfenen Ein-
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baus nun moglich geworden, das NIR-Spektrum, wie es das Target im Experi-
ment sieht, zu ermitteln, sodass die Blauverschiebung und die damit steigen-
de zentrale Photonenenergie beriicksichtigt werden kénnen. So kann je nach
gewiinschter zentraler Wellenlénge des NIR das passende Gas zur Erzeugung
Hoher Harmonischer gewéhlt werden.
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