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Kapitel 1

Einleitung

Diese Bachelorarbeit befasst sich mit der Erzeugung von hohen Harmonischen in Stick-
stoff Ns. Sie beschreibt den Aufbau sowie Messungen zur Optimierung des im Labor
erzeugten Hohen Harmonischen Lichtes.

Bei der Erzeugung Hoher Harmonischer (im folgenden Abgekiirzt mit HHG) handelt
es sich um einen nichtlinearen, kohérenten Prozess, der Licht in dessen Hohe Harmoni-
sche konvertiert. In dem konkreten Fall dieser Bachelorarbeit handelt es sich um einen
gepulsten infraroten 800nm Laser (IR), welcher in einem sogenannten Konversionsgas,
hier Stickstoff, in den UV Bereich konvertiert wird. Der Physikalische Prozess hinter
dieser Konvertierung ist, dass intensives Licht nicht linear mit den Molekiilen des Stick-
stoffes interagiert. Bei der Interaktion der Elektronen des Stickstoffes mit dem IR Licht
konnen die Stickstoffatome ionisiert werden. Das nun vom Molekiil unabhingige Elektron
propagiert nun im Laserfeld. Bei der Propagation nimmt es kinetische Energie auf. Im
Zuge der Umkehr des Vorzeichens des elektrischen Feldes des Lasers wird das Elektron
wieder auf den Kern zuriick beschleunigt. Bei der Rekombination mit dem Kern wird
Energie in Hohe der kinetischen Energie des Elektron zusétzlich zur Ionisierungsenergie
frei. Diese Energie liegt je nach experimentellen Parametern im UV- bis Rontgenbereich.

Die hohen Photonenenergien sowie die kurzen Pulse sind die Schliisseltechnologie fiir
sowohl ein sehr gutes zeitliches und rdumliches Auflésungsvermoégen. Anwendung findet
dies insbesondere bei der Untersuchung der Dynamik innerer Elektronen in Atomen und
Molekiilen. Dies erweitert das Verstiandnis der quantenmechanischen Prozesse und 6ffnet
einen neuen Weg zur allgemeinen Materialuntersuchung.

Angefangen bei der Entdeckung der Rontgenstrahlen 1896 durch Conrad Rontgen [17] be-
gannen die ersten experimentellen Untersuchungen der Struktur in Festkérpern, Atomen
und Molekiilen sowie die Entwicklung von bildgebenden Verfahren fiir die Medizintech-
nik. Mit der Entdeckung der Rontgenstrahlen wurde zum ersten Mal in der Geschichte
eine Untersuchungsmethode entwickelt, die aufgrund der kurzen Wellenldnge eine hohe
rdumliche Auflésung besitzt.

Bereits bestehende Theorien verlangten jedoch zunehmend nach experimentellen Me-
thoden zur Untersuchung von Dynamiken in Festkorpern und Atomen. Der Grundstein
zur zeitlich aufgelésten Untersuchung wurde 1960 mit der Erfindung des Lasers durch
Theodore Maiman gelegt [12]. Nun war es moglich, immer kiirzere Zeitskalen zu unter-
suchen. Diese Laser befanden sich allerdings im IR~ bis leichtem UV-Spektrum. Somit



2 1. Einleitung

konnten zwar zeitliche Prozesse besser aufgelost werden, eine gute rdumliche Auflésung
war allerdings noch nicht gegeben.

Die ersten Berichte iiber kurze Laserpulse in UV- und Roéntgenbereich - und somit
auch einem Werkzeug, dass sowohl eine gute zeitliche wie auch eine gute raumliche
Auflésung vereint - wurden von McPherson 1987 [13] und Ferray 1988 [6] veroffentlicht.
Sie erzeugten erstmals Hohe Harmonische. In ihrem HHG Spektrum beobachteten sie
ein Plateau in der Intensitét, welches von einem rapiden Abfall gefolgt wurde. Dieses
Plateauverhalten schien mit der klassischen Stérungstheorie nicht vereinbar. Erst 1993
lieferten Corkum [5] und Kulander [9] ein semiklassiches Modell, welches in dieser Arbeit
vorgestellt wird. Dieser Entdeckung folgten weitere Untersuchungen beziiglich héherer
Photonenenergien sowie des Plateaus [19].

Durch die Entwicklung neuer Laserquellen war es moglich, besonders hinsichtlich der
Pulsdauer enorme Verbesserungen zu erzielen. Wéahrend die ersten Hohen Harmoni-
schen noch mit sub-picosekunden Kr* Excimer (248 nm) und Nd:YAG (1064 nm) Lasern
durchgefithrt wurden, versprachen die ab den spéten 80er Jahren genutzten Ti:Sa-Laser
eine enorme Verstarkungsbandbreite. In Kombination mit der Kerr-lens mode-locking
Technik sowie der chirped pulse amplification [21] wurde es nun wesentlich einfacher und
kostengiinstiger, ultrakurze Pulse als treibende Kraft der HHG zu benutzen.

Bis heute setzen sich die Entwicklungen und Untersuchungen im Bereich der zeitlich
und rdumlich aufgeldsten Materialcharakterisierung fort. Diese Bacheloarbeit befasst sich
insbesondere mit der Vermessung und Optimierung der HHG in Ns. Zu Beginn werden
in Kapitel 2 die benttigten theoretischen Grundlagen in der Laserphysik, der Hohen
Harmonischen Erzeugung sowie dessen Optimierung gegeben. Gefolgt ist dies durch eine
Beschreibung des Aufbaus zur Erzeugung und Messung der Hohen Harmonischen und die
Beschreibung der verwendeten Geréte in Kapitel 3. Gegenstand dieser Beschreibung sind
unter anderem auch Spezifikationen zum Laser (z.B. das vermessene Strahlprofil) wie auch
eine Beschreibung des Vakuumsystems und dessen Besonderheiten. Als Grundlage der
Optimierung steht die Messung der HHG Intensitit in Abhéngigkeit von drei Parametern:
dem Druck des Konversionsgases, der eingestrahleten Laserintensitét sowie der Position
des Gasstrahls in Bezug auf den fundamentalen IR-Laserstrahl. Die Ergebnisse dieser
Messungen werden ausgewertet in Kapitel 4 und diskutiert in Kapitel 5 . Zum Schluss
wird in Kapitel 6 eine Zusammenfassung der Ergebnisse dieser Arbeit, eine Evaluation
sowie ein Ausblick gegeben.



Kapitel 2

Theoretische Grundlagen

Zum Prinzip der Erzeugung Hoher Harmonischer (HHG) in Gasen existiert eine Vielzahl
an theoretischen und experimentellen Untersuchungen. Sie reichen von semiklassischen
bis zu quantenmechanischen Berechnungen, von einatomigen Betrachtungen bis hin
zur Beachtung von kollektiven Effekten. Zugunsten der Ubersichtlichkeit umfasst dieser
Abschnitt lediglich die grundlegenden Theorien, die zur Beschreibung und Evaluierung
der wihrend dieser Bachelorarbeit gemessenen Daten notwendig sind. Da es sich um
einen Laseraufbau handelt, werden zunéchst die hierfiir relevanten Beziehungen aus der
Gaufischen Strahlenoptik (Abschnitt 2.1) eingegangen, um im Anschluss auf die Theorie
der Hohen Harmonischen Erzeugung einzugehen. Angefangen mit einer allgemeinen
Beschreibung des Spektrums (Abschnitt 2.2) und der bisher untersuchten Charakte-
ristika wird ein Uberblick gegeben, gefolgt von dem sogenannten Drei Schritte Modell
(Abschnitt 2.3), einem semiklassichen Modell, welches eine Erkléarung des sogenannten
single atom response, also des einatomigen Verhaltens liefert. Im Anschluss wird auf die
Methode des phase matching (Abschnitt 2.4) und die explizite Gasdruckabhéangigkeit
der Erzeugung Hoher Harmonischer eingegangen. Diese beiden Abschnitte resultieren
aus der Betrachtung von kollektiven Effekten und werden aus diesem Grund unter dem
Abschnitt ,,Kollektive Effekte“ behandelt. Abschlieend werden die Bedingungen und
Einschrankungen der hier beschriebenen Theorien aufgelistet.

2.1 Gauflsche Strahlenoptik

Zur Beschreibung von Laserstrahlung mittels Wellenoptik hat sich das Konzept des
Gauflschen Strahls etabliert. Das Prinzip ermoglicht die quantitative Beschreibung des
Profils eines elektromagnetischen Strahls, welches die Form einer Gaukurve aufweist.

In 2.1 ist das transversale Profil skizziert. Die dabei dargestellte Intensitét folgt dem
formellen Zusammenhang der Gleichung

wo 2 _op2
I =I-|—=) -ev&? 2.1
() =t () st (2.)

wobei I(r, z) die Amplitude am Ort z zum Radius r bezeichnet. Iy sowie wy sind die
Intensitét und die Weite des Strahls an der Taille zur Position z = 0. w(z) ist hierbei
der Radius des Strahles an der Position z entlang der Propagationsrichtung. zg ist die
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- Ausdehnung
——— Wellenfront
- = - Intensitétsprofil

Abbildung 2.1: Schematische Darstellung des Gaufischen Strahlprofils.[23] Hierbei ist
w(z) der Radius r des Strahls, gegeben durch den Abfall auf 1/e des Maximums, als Funktion
der Position z in Propagationsrichtung aufgetragen. Ausschlagebende Parameter fir dieses
Profil sind hierbei der Radius des Strahls an der Taille wy sowie zi als Rayleighlénge.

Rayleighlange, die definiert ist als die Position, an der sich die Querschnittsfliche zum
Strahlradius w(zy) gegeniiber dem Fokus bei z = 0 verdoppelt hat. Sie ist abhangig von
der Weite des Strahls am Fokus wg sowie der Wellenldnge A und wird beschrieben durch:

2
T("wo

ZR = \ (2.2)

Das Strahlprofil selbst, also w(z), gemessen als full-width-half-mazimum FWHM der
Strahlgréfie an der Position z, ist im Nahfeld gegeben durch:

z

w(z) = wp - 1+<>2 (2.3)

ZR

Weiterhin muss noch die sogenannte Gouyphase ¢ (z) erwiahnt werden. Sie gibt den
Phasenunterschied des fokussierten Strahls zur idealen ebenen Welle an. Dabei beschreibt
sie die Wellenphase ¢ (z) des GauBlstrahls E(r, z):

E(r,z) = Eycot

T 2 2
Wo e,(@) e *3mREy | o—ilkz—da(2)) (2.4)
w(z)

R(z) ist hierbei der Kriimmungsradius. Dabei tragt ¢ (z) eine Positionsabhéngigkeit
in transversaler Richtung sowie von der oben beschriebenden Rayleighlénge zg:

¢d@:mmm<z) (2.5)

%R
Aus dieser Gleichung wird ersichtlich, dass sich nach dem Durchgang durch den Fokus
ein Phasenunterschied von 7 gegeniiber einer ebenen Welle ausbildet. Diese Gouyphase
wird in Bezug auf die Optimierung der HHG nochmals aufgegriffen.
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2.2 Das Hohe Harmonische Spektrum
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(a) Theoretisches HHG Spektrum [4] (b) Gemessenes HHG Spektrum fiir O2 [20]

Abbildung 2.2: Rechts abgebildet ist ein gemessenes Hohen Harmonischen Spektrum
von O [20]. Links ist zum Vergleich ein theoretisches Spektrum mit Einteilung in die
entsprechenden Zonen skizziert.

In Abbildung 2.2 sind ein schematisches und ein gemessenes Hohen Harmonischen
Spektrum gegeniibergestellt. In beiden deutlich erkennbar sind drei unterschiedliche
Zonen, die sich als charakterisitisch fiir das Spektrum Hoher Harmonischer herrausstellen:
In der ersten Zone ist der nach der Stérungstheorie erwartete exponentielle Abfall mit
zunehmender Harmonischen erkennbar. Sie wird deshalb auch Stérungstheoretisches
Regime genannt. Schon nach wenigen Harmonischen entwickelt sich als zweite Zone
ein Plateau von Harmonischen &hnlicher Intensitdt. Dem Plateau folgt in der dritten
Zone ein aprubter Abfall der Intensitit, welcher ab der sogennanten cut off Frequenz
zu beobachten ist [4]. Die Besonderheit an diesen Zonen sind insbesondere das Plateau
sowie der scharfe cut off.

Weiterhin lassen sich ausschlieilich ungerade harmonische der fundamentalen Laserfre-
quenz beobachten. Die fundamentale Laserfrequenz ist diejenige Frequenz des Lasers,
die den Prozess der Hohen Harmonischen Erzeugung treibt.

2.3 Ein atomiges Verhalten - Das Drei Schritte Modell

Die Messung des ersten Hohen Harmonischen Spektrums warf eine Vielzahl von Fragen
auf. Insbesondere das Plateauverhalten nach dem exponentiellen Abfall lief sich nicht
mehr ausschliefllich Stérungstheoretisch beschreiben. An dieser Stelle trafen 1993 Corkum
und Kulander Annahmen, die in einer Beschreibung resultierten, welche sehr gut mit
den experimentellen Ergebnissen {ibereinstimmte [5], [1]. Insbesondere das Plateauver-
halten sowie der cut off kénnen durch dieses semiklassische Modell sehr gut beschrieben
werden. Der Schliissel zur Entwicklung dieses Modells liegt in der Annahme, dass die
Elektronen nicht mehr als gebundene Teilchen angenommen werden kénnen, sondern
als freie Elektronen, sobald das intensive elektrische Feld des fundamentalen Lichts das
Atom ionisiert hat.
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HHG
Photon
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Abbildung 2.3: Skizze des Drei Schritte Modells. Zuerst zu sehen ist der Ionisierungs-
prozess (a), gefolgt von der Propagation (b) im Raum sowie der finalen Rekombination
(¢) mit dem Ursprungsatom. Im Tonisiserungsschritt wird die Potenzialbarriere durch das
elektrische Feld soweit herabgesenkt, dass das Elektronenwellenpaket durchtunneln kann.
Die Propagation zeigt die Bewegung des Elektrons im Laserfeld, welches schliefflich zur
Rekombination mit dem Ursprungsatom fithrt und somit zur Emittierung des Hohen
Harmonischen Lichtes.

Wie dem Namen dieses Modells zu entnehmen ist, wird hier der Prozess der Hohen
Harmonischen Erzeugung in drei Teilprozesse untergliedert (vergleiche Abbildung 2.3).
Interagiert intensives Laserlicht mit einem Atom oder Molekiil, so kann dieses durch
Tunnelionisation ionisiert werden (siehe Abbildung 2.4). Das Elektron ist jetzt nicht
mehr an den Kern gebunden und propagiert frei im Raum. Die Propagtation (zu sehen in
Abbildung 2.3b) erfolgt unter Einfluss des intensiven Laserfeldes. Zunéchst wird es vom
Ton wegbeschleunigt und eine viertel Laserperiode spéater durch das verdnderte Vorzeichen
des Feldes abgebremst, um schliellich zum Kern zuriickbeschleunigt zu werden. Dort
findet dann mit einer bestimmten kinetischen Energie Fj;, eine Rekombination (siehe
Abbildung 2.3c) mit dem Ursprungsion statt. Die Rekombinationsenergie liegt hierbei
wesentlich hoher als die Energie des fundamentalen Photons. Das bei der Rekombination
freiwerdende Photon triagt dann zum Hohen Harmonischen Spektrum bei. Im folgenden
wird auf die drei Teilprozesse lonisation, Propagation und Rekombination genauer
eingangen.

2.3.1 Ionisation

Hohen Harmonischen Erzeugung erfordert eine hohe einfallende Lichtintensitét, sodass
das Potential des Atoms durch das elektrische Feld der elektromagnetischen Welle
hinreichend gestort wird. Das Gesamtpotential V' (r,t) stellt eine durch das zusétzliche
Feld reduzierte Potentialbarriere fur das Elektron dar, infolgedessen jenes tunneln und
somit das Atom bzw. Molekiil verlassen und ionisieren kann.

2

Vr,t) = +e-E(t)-r (2.6)

B 4megr

Dabei beschreibt e die Elementarladung, €y die Dielektrizitdtskonstante des Vakuums,
r den Abstand vom Kern und E(t) die zeitlich verédnderliche Feldstérke des fundamenta-
len elektrischen Feldes. Der erste Term entspricht hierbei dem Coulombpotenzial, der
zweite Teil dem durch das Laserfeld hervorgerufende Potenzial. Die Superposition beider
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ist das resultierende Gesamtpotenzial V' (r,t), welches das Elektron erfihrt.

An dieser Stelle ist zu sagen, dass es fiir das Atom mehrere Moglichkeiten der
Tonisation gibt: die Multiphotonionisation, die Tunnelionisation und die sogenannte
Barrier-supression-Ionization. Diese sind in Abbildung 2.4 dargestellt. Welcher Prozess
eintritt, hingt davon ab, wie stark das elektrische Feld des Lasers die Potenzialbarriere
im Atom beeinflussen kann. Somit ist es insbesondere von der Stédrke des Laserfeldes
abhéngig, welche Art der Ionisation stattfindet.

T 7

(a) Multiphotoionisation (b) Tunnelionisation (c) Barrier-suppression

Abbildung 2.4: Dargestellt in dieser Abbildung sind der Prozess der Multiphotoioni-
sation (a), Tunnelionisatzion (b) sowie Barrier-suppression (c). In gestrichelten Linien
eingezeichnet ist das treibende elektrische Feld des Lasers, welches je nach Starke das
Atompotenzial (durchgezogene Linie) verformen kann. Dies kann dazu fithren, dass das
elektronische Wellenpaket das Potential des Atoms verlassen kann.

In diesem Zusammenhang fithrte Keldysh [8] den spéter nach ihm benannten Keldysh-
parameter v ein. Dieser ist ein Indikator fir die Art der Ionisationsvorganges. Abhingig
vom lonisationspotential Ip, der einfallenden Winkelfrequenz w und in Folge dessen auch
des pondomotorischen Potential Up berechnet sich der Keldyshparameter wie folgt:

Ip
2-Up
Vereinfacht gesagt gibt dieser Parameter das Verhéltnis der ,,Tunnelzeit® zu der

Periode der Laseroszillation an. Das pondomotorisches Potential Up definiert die mittlere
kinetische Energie, die bei der Propagation im elektrischen Feld aufgenommen wird:

V= (2.7)

2 12
e Ej

Up =
P Amew?

(2.8)

mit e als Elementarladung, m,. als Masse des Elektrons, Ejy als Amplitude des elek-
trischen Feldes und w als Kreisfrequenz der Fundamentalen.

Der Grenzfall v >> 1 kann durch zwei unterschiedliche Szenarien eintreten. Zum
einen, indem hohe Laserfrequenzen dazu fithren, dass sich das Elektron nicht mehr an
das zeitlich schnell veranderliche Potenzial anpassen kann. Zum anderen kann der Fall
auftreten, dass die Laserintensitét zu schwach ist. Infolgedessen erfahrt das Elektron
nur noch ein iiber mehrere Perioden gemitteltes Laserfeld. Nur die Absorption mehrerer
Photonen kann zu einer Energie grofler als die Ionisiationsenergie fithren und folglich zu
einem freien Elektron. Diesen Prozess nennt man Multiphotoionisation [5] und ist in
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Abbildung 2.4a dargestellt.

Fiir v << 1 koénnen die zwei Falle der Tunnelionization und der Barrier-suppression
ionization eintreten. Wenn die Feldstérke des Lasers grofl genug ist, so erniedrigt sie die
Barriere des Atompotentials. Fiir den Fall in Abbildung 2.4b reicht dies nicht aus, um die
Barriere vollstdndig zu unterdriicken. Allerdings besteht bei geringen Potenzialbarrieren
eine erh6hte Tunnelwahrscheinlichkeit, sodass Tunnelionisation stattfinden kann. Beim
letzten Extrem, der Barrier-suppression-Ionization, kann die Barriere vollstdndig ernied-
rigt werden und das Elektron kann aus dem Potenzial propagieren, wie in Abbildung 2.4c
dargestellt.

Fiir die Erzeugung von Hohen Harmonischen ist insbesondere Tunnelionisation er-
wiinscht. Wie in Unterabschnitt 2.3.3 der Rekombination noch erldutert wird, hdngt die
cut off Energie vom pondomotorischen Potenzial ab. Je hoher dieses ist, desto hohere
Harmonische konnen erzeugt werden, wie in Unterabschnitt 2.3.3 naher erldutert wird.
Nach Keldysh findet bei hohen ponomotorischen Potenzialen Tunnelionisationen statt.
Aus diesem Grund ist Tunnelionisation das bevorzugte Regime fiir die Erzeugung Hoher
Harmonischer, was in Unterabschnitt 2.3.2 genauer diskutiert wird.

Eine Erweiterung des Modells durch Keldysh entwickelten 1986 Ammosov, Delone
und Krainov [2], indem sie die Tunnelionisationsrate w4 px einfiithrten. Thre Uberlegungen
resultieren in folgendem formellen Zusammenhang zwischen der Tunnelionisationsrate
wapk, | und m als Quantenzahlen des atomaren Systems, n* = Z/2 - Ip mit Z der
Kernladungszahl, Ip als Ionisationspotential, [* = n* — 1 und Ej als Spitzenenergie des
Laserfeldes:

6 5 n*—|m|— - 3
WADK = ’Cn*l*|2\/;flmEz(2(21P)g/E0)2 |m| 3/26 (2(21p)2 /3Ep) (29)

2.3.2 Propagation

Der Propagationsschritt beschreibt im wesentlichen die vom Coulombpotential unab-
héngige Propagation im Vakuum. Hier erfihrt das Elektron ausschliefilich durch das
einfallende elektromagnetische Feld E(t) = Ey - cos(wt + ¢) eine ablenkende Wirkung.
¢ gibt hierbei die Phase der Ionisation an. Aus dieser Uberlegung resultieren folgende
eindimensionale Bewegungsgleichungen:

. E 5
TZ@ } (32 (cos(w - t) — cos(w - t;)) + emewo Csin(w - &) - (t—t;)

e-E e- E
- O sin(w-t) + 0 . sin(w - t;)
Me - W Me - W

z(t) =
v(t) =

(2.10)

v(t) sowie z(t) bezeichnen die Geschwindigkeit bzw. den Ort des Elektrons in Bezug
auf den lonisatzionszeitpunkt ¢;. Hierbei wird zusédtzlich von einer vernachléssigbaren
Anfangsgeschwindigkeit vg = 0 ausgegangen, so dass die mittlere kinetische Energie
des Elektrons aussschliefSlich durch das ponodomotorische Potential bestimmt wird.
Weiterhin ist von Bedeutung, dass das einfallende Licht linear polarisiert ist. Grund
dafiir ist, dass eine elliptische bzw. gédnzlich zirkulare Polarisation dazu fithren kénnte,
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dass das Elektron nicht mehr mit dem Ursprungsatom rekombinieren kann, wie es in
der hier beschriebenden Theorie angenommen wird.

Von besonderem Interesse fiir die Optimierung Hoher Harmonischer sind die Trajekto-
rien, welche nach einer endlichen Zeit wieder mit dem Atom am Ort x = 0 rekombinieren
konnen. In Abbildung 2.5 sind die auf Grundlage der Bewegungsgleichungen (Glei-
chung 2.10) ermittelten Elektrontrajektorien nach der Tunnelionisation dargestellt. Jede
Trajektorie beschreibt eine verschiedene Ionisationsphase ¢, die angibt, zu welchem
Zeitpunkt relativ zum Laserfeld das Atom ionisiert wird. Diese Trajektoriendarstellung
eroffnet im wesentlichen zwei Sachverhalte: Zum einen ist zu erkennen, dass bei weitem
nicht alle der Ionisationsphasen zu einer Rekombination und infolgedessen auch der
Erzeugung Hoher Harmonischer fithren. Zum anderen kann man diese Trajektorien in
kurze und lange Trajektorien unterteilen. Abbildung 2.6 zeigt, dass es fiir eine Rekombi-
nationsenergie jeweils zwei Phasen gibt: Demnach werden alle Trajektorien mit einer
Ionisationsphase kleiner als 18° als lange Trajektorien bezeichnet und alle mit einer
groferen Phase als kurze Trajektorien [18].
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Abbildung 2.5: Diese Abbildung zeigt die mit Hilfe der obigen Gleichung 2.10 berechneten
Elektronentrajektorien fiir unterschiedliche Ionisierungsphasen in Bezug auf ihre Position
zum Atomkern. Die Position 0 beschreibt somit ein gebundenes Elektron. Die linke
Abbildung zeigt die Trajektorien fir Zeiten kurz nach der Ionisation, wiahrend rechts
Trajektorien iiber eine lange Zeit nach der Ionisation beschrieben werden.

Diese Unterteilung gewinnt an Bedeutung fiir die Optimierung der Hohen Harmoni-
schen Erzeugung, denn experimentell lasst sich feststellen, dass die Phase des emittierten
HHG Lichtes der langen Trajektorien ¢y, eine deutliche lineare Abhangigkeit von der
fundamentalen Laserintensitit I zeigen, wie in Unterabschnitt 2.4.2 genauer erlautert
wird.
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2.3.3 Rekombination
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Abbildung 2.6: Je nach Phase kann das Elektron kinetische Energie in Vielfachen der
Elektronenenergie im Laserfeld erhalten. Dieser Zusammenhang ist hier grafisch dargestellt
mit einer optimalen Ionisationsphase von circa 18° und einer zugehorigen Energie von
etwa 3.17 - Up, mit Up als pondomotorisches Potenzial.

Beim Prozess der Rekombination wird ein Photon mit einer Energie gleich der Summe
des lonisationspotentials und der bei der Propagation aufgenommenen kinetischen
Energie im elektrischen Feld frei. Weiterhin zeigen die Bewegungsgleichungen, dass die
kinetische Energie der Elekronen abhangig von der Ionisationsphase und somit von der
Ionsiationszeit ¢; ist. Aus Abbildung 2.6 ist zu erkennen, dass zu einer Ionisationsphase
von 18° eine maximale kinetische Energie von 3.17 - Up erreicht werden kann. Dies
begriindet auch das abrupte Abschneiden des HHG Spektrums. Die Photonen kénnen
demnach eine maximale Energie von

Enye:=1p+3.17-Up (2.11)

erreichen, was der in Experimenten beobachteten cut off Energie entspricht [9].

Das Maximum der kinetischen Energie der Elektronen bei 18° erkléart, warum wie in
Unterabschnitt 2.3.1 beschrieben Tunnelionisation bevorzugt wird. Wie Gleichung 2.9
zu entnehmen ist, steigt die Tunnelwahrscheinlichkeit mit der Intensitat des IR Feldes.
Zusatzlich werden bei 18°, also nahe dem Maximum der IR Intensitét, die HHG Photonen
der héchsten Energie erzeugt. Demnach tragen viele Photonen hoher Energien zur HHG
Intensitéat bei.

2.4 Kollektive Effekte - Phase matching

Die Betrachtung der Hohen Harmonischen Erzeugung wird erst dann praktikabel, wenn
man das Zusammenspiel zwischen dem bereits beschriebenen einatomigen Verhalten
und Kollektiven Effekten betrachtet. Besonders die Intensitit des Hohen Harmonischen
Lichtes kann durch eine geeignete Phasenanpassung erhoht werden. Zum Vergleich geht
die Intensitét fiir N emittierende Atome ohne Phasenanpassung linear mit N, wohingegen
die Intensitét bei Phasenanpassung mit N2 geht. Sie stellen in der Realitéit allerdings auch
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die Limitierung der Effizienz der Hohen Harmonischen Erzeugung dar. Die Kollektiven
Effekte haben insbesondere durch Absorption und die verdnderliche Phase zwischen dem
fundamentalen Strahl (IR) und den Hohen Harmonischen negativen Einfluss auf die
Effizienz. Der Phasenunterschied wird in der Literatur zumeist als Wellenvektorversatz Ak
behandelt und wird aus diesem Grund auch in dieser Arbeit ibernommen. Im wesentlichen
werden die Einfliisse der Neutralen Dispersion, der Dispersion des entstehenden Plasmas
(siehe Unterabschnitt 2.4.1) sowie der Wellenvektorversatz aufgrund der Strahlgeometrie
(siehe Unterabschnitt 2.4.2) naher erldutert. Insgesamt ergibt sich ein Wellenvektorversatz
von

Ak = Ak'Neutmzl + AkPloLsma + Akgeometrisch (212)

Die Neutrale Dispersion bezieht sich auf den Unterschied des frequenzabhingigen
Brechungsindexes n(w), der sich beim Durchgang durch das Konversionsgas entwickelt.

Neben Dispersionseffekten soll am Ende auf die explizite Druckabhéngigkeit der
Erzeugung Hoher Harmonischer in Unterabschnitt 2.4.3 eingegangen werden.

2.4.1 Plasma Dispersion

Wie im Drei Schritte Modell bereits erwahnt, werden wiahrend der Hohen Harmonischen
Generierung Elektronen freigesetzt, die ein Plasma ausbilden. Bei starker Plasmabildung
kann es zu einer Fokussierung durch das Plasma kommen. Dies ist bedingt durch einen
plasmainduzierten Brechungsindex. Fiir die Wellenvektorverschiebung ergibt sich in
erster Nahrung fiir die m-te Harmonische [16]:

w? - (1 —m?)

Akpiasma = (213)

2mcwr

2
wP:wleNe, (2.14)
€0Me

wobei N, die freie Elektronendichte ist.

mit wp als Plasmafrequenz:

Zu erkennen ist, dass mit steigender freien Elektronendichte auch die Wellenvek-
torverschiebung zunehmen muss. Gemafl der in Gleichung 2.9 gegebenden Ionisati-
onswahrscheinlichkeit nimmt die freie Elektronendichte mit zunehmender Intensitét
zu.

2.4.2 Geometrische Dispersion

Die Betrachtung der geometrischen Dispersion wird dann erforderlich, wenn es sich bei
der Fundamentalen um einen fokussierten Strahl handelt. Die Fokussierung ist notwendig,
um hinreichende Intensitdten fiir die Erzeugung Hoher Harmonischer zu gewéhrleisten.
Aufgrund der Fokussierung bildet sich die in Abschnitt 2.1 beschriebende Gouy Phase
in der Fundamentalen aus. Neben der Gouy Phase entsteht, wie in Unterabschnitt 2.3.2
beschrieben, eine Intensitédtsabhingige Phase, die die Phasenanpassung schwierig gestal-
tet. Aufgrund der verdnderlichen IR Intensitit entlang der z-Achse gibt es auch eine
Positionsabhéngigkeit fiir die Phase der langen Trajektorien. Die Abhéngigkeit der Phase
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der langen Trajektorien entsteht auf Grund der Dipolwechselwirkung mit den Atomen
und kann durch Gleichung 2.15 beschrieben werden.

d)long =—a- Iy (2.15)

Dabei ist « eine Konstante, die fiir hohe Harmonische iiblicherweise Werte von
circa 26 - 104 ¢cm? /W annimmt [16]. Fiir die kurzen Trajektorien exestiert ebenfalls eine
Phasenabhéngigkeit, allerdings mit einem wesentlich kleineren Wert von «.. Die Phase
folgt also inverserweise dem Strahlprofil entlang der z-Achse. Trigt man die beiden
Phasen zusammen auf, so ergibt sich die Skizze in Abbildung 2.7 [18].

- Gouy Phase

@g = arctan(z/zy)

| > 7

Abbildung 2.7: In blau dargestellt sind die Gouy Phase sowie die Phase der langen
Trajektoiren (Dipolphase). Es ist die Stirke als Abhéngigkeit von ihrer Position in Pro-
pagationsrichtung aufgetragen. zp ist hierbei die Rayleighldnge und zy der Radius des
Strahles an der Tallie. In orange sind die Stellen der Ableitungen markiert, wo sich Gouy-
und Dipolphase aufheben.

Dabei wird deutlich, dass besonders die intensitatsabhéngige Phase sich entlang der
z-Achse deutlich verdndert und somit Phasenanpassung schwieriger gestaltet. Erst durch
Betrachtung von Gouy und intensitdtsabhingiger Phase, ist Phasenanpassung moglich
[10]. Um den minimalen Wellenvektorversatz Akgeometrisch ZU erhalten, muss man sich
die Ableitungen der Phasen betrachten und die Position z finden, an der sie sich zu 0
addieren. In Abbildung 2.7 ldsst sich erkennen, dass diese Position leicht neben dem
Fokus zu erwarten ist.
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2.4.3 Druckabhangigkeit
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Abbildung 2.8: Beispielhaft aufgetragen ist in rot die berechnete Abhéngigkeit der HHG
Intensitdat von dem Gasdruck und in blau die experimentell ermittelte. Beide Kurven
stellen die 23. Harmonische in Argon dar.[15]

Die Abhéngigkeit der Hohen Harmonischen Erzeugung von dem Gasdruck durch Effekte
wie Absorbtion und der gesamte Wellenvektorversatz ist von grofliem Interesse fiir die
Optimierung der HHG. Fiir eine genaue Herleitung der Gleichung 2.16 sei auf [3]
hingewiesen. Demnach ist die Anzahl der in einer Achse emittierten HHG Photonen der
m-ten Harmonischen proportional zu folgendem Ausdruck:
4172
" b S (2.16)
1+4m (Labs/Lcoh)
wobei p die Dichte, A4,, die Amplitude des einatomigen Verhaltens, Laps und Loy,
jeweils die Absorbtions- bzw. die Koherenzlénge sind.

Nowt ~ PQA

Aus dieser Formel geht hervor, dass die Anzahl der HHG Photonen proportional zu
dem Quadrat der Dichte und somit auch quadratisch zum Druck ist. In Abbildung 2.8 ist
exemplarisch in rot eine errechnete Kurve der HHG Intensitét fiir die 23. Harmonische in
Argon gezeigt. Man erkennt einen deutlichen quadratischen Anstieg der HHG Intensitét
fiir niedrige Driicke, was insbesondere mit der steigenden Anzahl an am HHG Prozess
teilnehmenden Atomen in Zusammenhang steht. Des weiteren ist der Phasenversatz
flir niedrige Driicke sehr hoch und sinkt mit steigendem Druck. Dies resultiert in der
steigenden HHG Intensitét bis hin zu einem Maximum. Nach dieser maximalen Intensitét
ist allerdings eine rapide Abnahme der Intensitit zu beobachten. Dies ist vor allem
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aufgrund der Abhéngigkeit der Absorptions und Koherénzlinge vom Druck der Fall,
welches den Wellenvektorversatz erhoht und somit negativ zur Phasenanpassung beitrégt.

2.5 Bedingungen

Der Einfachheit halber wurden bei den obigen Ausfiihrungen einige Bedingungen ange-
nommen, welche im folgenden nochmals aufgefithrt werden sollen.

Zunéachst wird in dieser Bachelorarbeit davon ausgegangen, dass die Erzeugung des
Hohen Harmonischen Lichtes im Tunnelregime stattfindet. Eine kurze Erlauterung findet
sich in Abschnitt 2.3.1.

Weiterhin sollen alle Gleichungen unter der Annahme gelten, dass das fundamen-
tale Laserlicht eine lineare Polarisation aufweist. Andernfalls wiirden noch Effekte
hinzukommen, die durch eine elliptische Polarisation negativ auf die Erzeugung von
Hohen Harmonischen wirken wiirden. Beispielsweise konnte es dazu fithren, dass sich die
Plasmadichte erhoht, da ein groflerer Teil der freien Elektronen nicht mehr mit ihrem
Ursprungsatom rekombinieren koénnen [1].

Auflerdem soll der Grundzustand des Atoms nicht stark verdndert sein. Solch eine
Verdnderung des Grundzustandes kann beispielsweise durch starke Ionisation eintreten.
Dieser Effekt tritt allerdings erst bei IR Laserintensititen ab 6 - 1014W /cm? ein [10]. Es
kann also davon ausgegangen werden, dass wiahrend der Experimente keine Verdnderung
des Grundzustandes stattfand.



Kapitel 3

Messauftbau und Messmethoden

Im folgenden werden die wichtigsten Arbeitsabschnitte des HHG Aufbaus (Abschnitt 3.1)
sowie die Messmethoden (Abschnitt 3.2) erldutert.

Systematisch werden zu Beginn die Eigenschaften des verwendeten Astrella mode locked
Ti:Sa Laser von Coherent erlautert sowie das vermessene Strahlprofil in Unterab-
schnitt 3.1.1 angegeben und diskutiert. Im Anschluss werden die Vorbereitungen der
Vakuumkammer (sieche Unterabschnitt 3.1.2) sowie der Einbau der Gaskapillare (siehe
Unterabschnitt 3.1.3) beschrieben. Am Ende des Versuchsaufbaus steht die Detektion des
HHG Lichtes in Unterabschnitt 3.1.4. Dieses wurde mittels zweiter Methoden detektiert.
Diese sollen hier kurz vorgestellt und evaluiert werden.

Anschlielend werden in Abschnitt 3.2 die Messmethoden erldutert, angefangen mit der
Messung aller im Messsystem relevanten Driicke in Unterabschnitt 3.2.1. Abschlieflend
werden die beiden Messmethoden fiir das HHG Licht néher beschrieben: zum einen
die Messung mittels der AXUV20HS1 Diode (siche Unterabschnitt 3.2.2) sowie die
fiir die Auswertung Kapitel 4 benutzte YAG:CE Schirm Methode (im folgenden YAG
Schirmmethode) in Unterabschnitt 3.2.3.

3.1 Aufbau und Gerate

Im Verlauf dieser Bachelorarbeit wurde der in Abbildung 3.1 skizzierte Aufbau erstellt.
Es wurde ein Astrella mode locked Ti:Sa Laser von Coherent mit einer Wellenléinge von
800nm (IR), einer Bandweite von 80 nm, einer Pulsdauer von in 36 fs, einer maxima-
len Pulsenergie von 7.2 mJ und einer Repetitionsrate von 1KHz verwendet. Um eine
bessere Kontrolle der Laserleistung zu ermoglichen, wurde nach dem Laser eine \/2
Verzogerungsplatte, gefolgt von zwei Polarisatoren, aufgebaut. Damit ist es moglich,
die Leistung des Lasers sowohl mit Hilfe der Stromstérke am Laser wie auch durch
Drehen der Verzogerungsplatte zu regeln. Eine /2 Verzogerungsplatte gewéhrleistet
den Erhalt der linearen Polarisation des IR Lichtes, allerdings mit verdnderter Richtung.
Anschliefiend sorgt ein Pereskop fiir die Einstellung der richtigen Hohe des Laserstrahls
zum Eintritt in die Vakkuumkammer durch ein Fenster. Zwei Spiegel sorgen fiir eine
Umlenkung des Strahls und dienen als Ausrichtungshilfe. Vor der Kammer wird der IR
Strahl mit einer f = 50 mm Linse fokussiert mit dem in Unterabschnitt 3.1.1 gezeigten
Strahlprofil. In der darauf folgenden Vakuumkammer (siehe Unterabschnitt 3.1.2) wurde
die Kapillare fiir die Zufuhr des Konversionsgases in den Strahlengang ausgerichtet. Zu
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Abbildung 3.1: Schematischer Aufbau. In rot gekennzeichnet ist der IR Strahl, wihrend
in blau der HHG Strahl skizziert ist.
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Beginn wurde hier, wie in Unterabschnitt 3.1.3 beschrieben, ein Loch reingebrannt, um
den Austritt des Gases zu ermoglichen. Das erzeugte HHG Licht sowie das IR Licht
propagieren in einer Vakuumréhre. In dieser Rohre sind zwei auf Gate Ventilen befestigte
198.0nm Aluminiumfilter befestigt, die eine Photonenenergie zwischen 20 bis 80 eV nach
dem Durchgang durch die Filter garantieren. Abschliefend befinden sich sowohl die
bewegliche Diode, wie auch der YAG Schirm im Strahlengang. Aufierhalb des Vakuums
wurde, wie in Unterabschnitt 3.1.4 beschrieben, die Kamera aufgebaut.

3.1.1 IR Laserparameter

Das Strahlprofil wurde hinter den Polarisatoren und vor dem Pereskop mit einer f =
500 mm Linse vermessen. Das Ergebnis ist in Abbildung 3.2 zu sehen. Aus den Fitpa-
rametern ergeben sich als Radius im Fokus wp = (30 £ 1) um und einer Rayleighlédnge
von zr = (4.59 £ 0.21) mm. Weiterhin konnte aus den aufgenommenen Bildern fiir die
Bestimmung des Strahlprofils festgestellt werden, dass sich der Laser offenbar nicht
in seiner Grundmode befand, wie in Abbildung 3.3 gezeigt. Besonders in Abbildung
Abbildung 3.3b wird deutlich, dass das Strahlprofil in y-Richtung leicht gestreckt ist.
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Abbildung 3.2: Dargestellt ist das vermessene und modellierte Strahlprofil mit zugehori-
ger Breite an der Tallie zy sowie der Rayleighlange zg.
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(a) Strahlprofil, kurz hinter der f = 50 mm (b) Strahlprofil, einige Millimeter vor dem
Linse aufgenommen. Fokus aufgenommen.

Abbildung 3.3: In beiden Abbildungen ist jeweils die Intensitatsverteilung des Laserprofils
dargestellt. Links zu sehen ist das Strahlprofil kurz hinter der Linse, wihrend die rechte
Grafik deutlich ndher am Fokus aufgenommen wurde.

3.1.2 Vorbereitung der Vakuumkammer

Die Vakuumkammer wird zunéchst tiber eine Pfeiffer ACP 40 Multi-stage Roots Vor-
pumpe abgepumpt. Hier werden Driicke von bis zu 3 - 10”2 mbar erreicht. Durch die
Verwendung einer Pfeiffer 2300 L/s Turbopumpe konnten im Anschluss Driicke von bis
zu 9 - 10~® mbar erreicht werden. Beim Abpumpen wurde darauf geachtet, dass die Alu-
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Abbildung 3.4: Die Abbildungen zeigen in die schematische Positionierung der Kapillare
in der Vakuumkammer (a) sowie eine Skizze des entstehenden Plasmas (b).

miniumfilter empfindlich gegeniiber Druckdifferenzen sind und folglich bei Verdnderung
des Kammerdruckes aus der Kammer gefahren werden sollten. Die Messung des Drucks
in der Kammer erfolgte mittels zweier Drucksensoren; zum einen einem Pirani, der fiir
die hoheren Driicke ausgelegt ist, zum anderen wurde fiir niedrige Driick unter 10~3 mbar
eine Kaltkathode verwendet.

An der Kammer sind neben der Kaltkathode und dem Pirani weiterhin die im
folgenden beschriebenden Geréte (mit ISO, KF und CF Flangen) angebracht. Zum einen
ist auf der Vakuumkammer der 3-Achsen-Manipulator mit den zugehoérigen Anschliissen
fiir die in Unterabschnitt 3.1.3 eingebaute Kapillare beschrieben. Weiterhin ist noch die
Verlangerung der Austrittséffnung fiir das HHG Licht angebracht, um die Aluminiumfilter
sowie die Diode und den YAG Schirm befestigen zu kénnen.

3.1.3 Die Kapillare in der Vakuumkammer

Der Einbau der Kapillare in der Vakuumkammer ist in Abbildung 3.4a dargestellt.
Die Gaszufuhr durch die Kapillare wurde {iber ein manuelles Ventil geregelt. Leider
war dadurch hiufig eine exakte Einstellung des gewiinschten Drucks nicht moglich.
Die Messung des Drucks innerhalb der Kapillare wurde tiber ein Pirani gemessen und
wird im folgenden als Feedthrough Druck bezeichnet. Um ein Loch in die Kapillare zu
bekommen, wurden verschiedene Methoden ausprobiert. Zum einen gab es Versuche mit
einem vorgebohrtem Loch und der Einstrahlung des Lasers mit einer hohen Intensitét,
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um eine akzeptable Grofie zu erzeugen. Als vielversprechenste Methode erwies sich
das Brennen des Loches mit dem Laser. Die Problematik dahinter war, dass sich das
abgetragene Material danach noch in der Vakuumkammer befindet und sich auf Sensoren
und Fenstern absetzen konnte. Dennoch konnte somit ein kleinstmdogliches Loch gebrannt
werden. Wahrend der Messungen wurde das Loch allerdings durch Bewegen der Kapillare
oder natiirliche Verstellung der Laserposition noch verbreitert.

Die Ausrichtung der Kapillare zum Laser wurde mit einer geringen Laserintensitét
durchgefithrt. Dabei wurde die Abbildung auf dem YAG Schirm benutzt, um die optimale
Position zu finden. Die Kapillare ist an einen 3-Achsen-Manipulator befestigt. Ein weiterer
guter Indikator war die Beobachtung des austretenden Plasmas entlang der z-Achse, wie
in Abbildung 3.4b zu sehen ist. Das Bild wurde durch ein seitliches Sichtfenster an der
Vakuumkammer entlang der y-Richtung mit der oben beschriebenden Thorlabscamera
aufgenommen.

3.1.4 Detektoraufbau

Durch einen Manipulator in einer Achse des Kreuzes war es moglich, die Diode in
und aus dem Strahlengang zu bewegen. Der Ausgangstrom der Diode wurde auf ei-
nem Oszilloskop dargestellt, dessen Signal auf einen Computer iibertragen werden konnte.

Fir die zweite Methode wurde an der Innenseite eines Fenster ein YAG Schirm
befestigt. Auf diesen traf das HHG Licht. Durch Fluoreszenz wurde vom YAG Schirm
Licht emittiert, welches von einer DCC1514M Thorlabs Kamera detektiert wurde. Vor
der Kamera befand sich ein Kameraobjektiv und zwischen YAG Schirm und Kamera ein
lichtabschirmendes Rohr, um Fehler durch verdnderliches Umgebungslicht zu vermeiden.

Weiterhin sei erwéhnt, dass der Detektor nicht in Propagationsrichtung des Strahls
aufgebaut, sondern um einen kleinen Winkel versetzt wurde - so bestand eine geringe
Moglichkeit, dass er schwaches IR Licht aus der Kammer mit detektieren kénnte: Steht
der Detektor in einem kleinen Winkel zum Strahlengang, kann gewahrleistet werden,
dass ausschliellich das Fluorezenzlicht des YAG Schirmes aufgenommen wird.

3.2 Messmethoden

3.2.1 Druckmessung

Wahrend aller Messungen wurden der Kammerdruck sowie der Feedthrough Druck ge-
messen. Der limitierende Faktor, insbesondere bei der Druckabhdngigen Messung, war
die Leistung der Turbopumpe. Erfahrungswerten zufolge sollte die Pumpe auf ldngere
Zeit nicht bei Driicken {iber 1 - 1073 mbar betrieben werden, um Schiden durch Wirme
oder Verschleil zu vermeiden. Hier findet sich die Begriindung fiir die obere Grenze von
55 mbar Feedthrough Druck bei der druckabhiangigen Messung.

In Abbildung 3.5 sind die iiber alle Messreihen aufgenommenen Datenpunkte fiir
sowohl den Kammerdruck als auch fiir die Feedtrough Druck dargestellt, um einen Kin-
druck zu geben, wie der Feedtrough Druck den Druck in der Vakuumkammer beeinflusst.
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Abbildung 3.5: Feedtrough- versus Kammerdruck, iiber alle Messungen aufgezeichnet

Wihrend der Messungen konnte festgestellt werden, dass sich der Druck in der Ka-
pillare erhoht, sobald das Laserlicht eingestrahlt wurde. Beispielhaft ist in Abbildung 3.6
flir die Messung bei 55 mbar der zeitliche Verlauf des Feedthrough Drucks dargestellt.
Um dennoch eine moglichst genaue Messung zu erzielen, wurde je eine angemessene Zeit
gewartet, bis sich der Druck in der Kapillare stabilisiert hat.

3.2.2 Diodenmessung

Die Diode kann mittels eines Manipulators in den Strahlengang bewegt werden. Das
Signal der Diode wird auf ein Oszilloskop gegeben, wo in mit Hilfe eines Triggers das
Zeitfenster eines Pulses abgeschétzt werden kann. Das Auslesen eines Signals ben6tigt
mehr Zeit als die Aufnahme eines Bildes mittels der YAG Schirm Methode, da eine
Osziloskopsignalspur abgespeichert und transferiert werden muss. So konnte in der
gleichen Zeit, in der mit der YAG Schirm Methode 1000 Datenpunkte aufgenommen
werden konnten, nur 300 Oszilliskopsignale aufgenommen werden.

Aus diesem Grund wurde sich im Rahmen dieser Arbeit gegen die Messung mittels
der Diode entschieden. Da das Signal sowohl mittels Diodenmessung, als auch mit der
YAG Schirm Methode sehr schwach war, mussten mehrere Messungen aufgenommen
werden, um ein Signal zu erhalten.
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Abbildung 3.6: Zeitlicher Verlauf des Feedtrough Drucks fiir die Messung bei 55 mbar.
Sobald der Laser mit dem Gas interagiert, ist ein deutlicher Anstieg des Drucks zu
erkennen.

3.2.3 YAG Schirm Methode

Der in Abbildung 3.1 gezeigte Autbau wurde verwendet, um die Intensitit des HHG
Lichtes mittels der YAG Schirm Methode zu ermitteln. Wahrend der gesamten Messung
wurden die Druckwerte des Feedthrough- sowie des Kammerdrucks alle 0.5 s aufgenom-
men. Zur Aufnahme der Bilder wurde die DCC1514M Kamera von Thorlabs mit einer
Belichtungszeit von 1s verwendet. Mit diesen Parametern wurden jeweils 1000 Bilder
aufgezeichnet. Vor jeder Messreihe wurde ein Background aufgenommen. Der Feedtrough
Druck wurde wahrend einer Messung stets auf rund 0 mbar gehalten, um keine Hohen
Harmonischen zu erzeugen.

Nachfolgend wird kurz die Prozedur zur Aufnahme der Messungen beschrieben.

o Bei der druckabhéngigen Messung (Unterabschnitt 3.2.1) wurde der Feedthroug
Druck von O mbar auf 55 mbar erhoht. Bei Verédnderung des Drucks wurden die
Aluminiumfilter aus der Kammer gefahren, sowie das IR Licht geblockt. Fiir
jede Messung wurde gewartet, bis sich der Kammerdruck stabilisiert hat, um im
Anschluss die Messreihen zu starten.

o Fiir die intensitdtsabhéngige Messung wurde zu Beginn der Messreihe ein Druck
von ca 35 mbar eingestellt und wéhrend der Messreihe konstant gehalten. Durch
Verédnderung der Laserstromstérke sowie der Polarisationsrichtung mittels der Ver-
zogerungsplatte wurde die Laserintensitit vor dem Eintitt in die Kammer variiert.
Im Anschluss wurde zu jeder Laserintensitit bei 0 mbar eine Backgroundmessung
durchgefiihrt.
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e Auch wurde die positionsabhdngige Messung durchgefithrt. Laut der oben beschrie-
benden Theorie wurde ein Maximum der Intensitdt um den Fokus erwartet. Leider
war es nicht moglich, den exakten Abstand der Kapillare zur fokussierenden Linse
zu bestimmen. Aus diesem Grund wurden grobe Messpunkte in einem Abstand
von 0.1 mm aufgenommen.

Zunéachst wurden alle 1000 Bilder einer Messung aufaddiert und anschlieend der
ebenso aufaddierte Hintergrund subtrahiert. Vor jeder Messreihe wurde die Position des
IR Lichts auf dem YAG Schirm aufgenommen. Diese Position dient als Anhaltspunkt, um
die Position des HHG Lichtes auf dem Schirm zu bestimmen. In einer feineren Betrach-
tung wurden so die Positionen auf dem Schirm bestimmt. Fiir alle Messungen hatte diese
region of interest eine einheitliche Grofle. Im folgenden wurde sowohl in x- wie auch in y-
Richtung eine Projektion der Daten auf die jeweilige Achse durchgefiihrt. Um ein besseres
Signal-Rausch Verhéltnis zu erhalten, wurden jeweils iiber/unter bzw. recht/links neben
der region of interest nochmals der Hintergrund gemittelt und von der region of interest
subtrahiert. So erhielt man je Messpunkt eine Projektion der Daten sowohl auf die x- wie
auch auf die y-Achse. Die errechneten Werte zu einer Pixelposition sind im Bereich von
0-255 (Graustufen). Fiir jeden Messpunkt wurde das Signal-Rausch-Verhéltnis ermittelt
als Verhéltnis des Mittelwerts zur Standardabweichung. Die erhaltene Projektion wurde
durch einen Savitzky—Golay Filter geglattet. Anschlieend wurde unter Beachtung des
Signal-Rausch-Verhéltnisses ein Gauss Fit durchgefiihrt, um die Amplitude als Indikator
der Signalstérke des vom YAG Schirm emittierten Lichtes zu benutzen. Die Emission
durch den YAG Schirm ist direkt proportional zur HHG Intensitit, welche auf eben
diesen trifft. Dadurch wird die Emission vom YAG Schirm ein direkter Indikator fiir die
Intensitdt des HHG Lichtes.

Alle Messreihen wurden nach der gleichen Prozedur verarbeitet.



Kapitel 4

Auswertung

In der folgenden Auswertung werden die Ergebnisse der in Abschnitt 3.1 beschriebenden
Messungen prisentiert und interpretiert - angefangen mit der druckabhéngigen (Ab-
schnitt 4.1) sowie der intensitatsabhéngigen Messung (Abschnitt 4.2). Im Anschluss
werden die Messwerte in Abhéngigkeit der Position entlang der Propagationsrichtung
des Lasers dargestellt und evaluiert (Abschnitt 4.3). Abschlieend folgt eine Diskussion
der Fehler in Kapitel 5.

Alle Erebnisse sind jeweils in ihrer x- und y-Projektion, geméfl der in Unterab-
schnitt 3.2.3 beschriebenden YAG Schirm Methode, dargestellt.

4.1 Druckabhingige Messung

In Abbildung 4.1 sind die gemessenen HHG Intensitdten als Funktion des Feedthrough
Drucks aufgetragen. Dabei sei bemerkt, dass es sich bei allen in dieser Arbeit aufge-
nommenen Messdaten um eine Uberlagerung aller produzierten Harmonischen handelt
und somit eine Unterscheidung nicht méglich ist. Diese Uberlagerung kann dafiir sorgen,
dass die Gesamtmesswerte von den Werten der einzelnen Harmonischen, wie sie in [15]
prasentiert sind, abweichen kénnen.

Im folgenden werden die Messwerte mit den Werten der Arbeitsgruppe von der Jilin
University in Changchun, China [15] verglichen. Diese Veroffentlichung untersucht die
Abhéngigkeit der HHG Intensitat fiir Argon (Ip = 15.76) und Stickstoff (Ip = 15.6€V).
Ein Vergleich dieser Gase ist zuléssig, da beide ein dhnliches Ionisationspotential besitzen.
Abbildung 4.2 zeigt exemplarisch die Messergebnisse fiir die Hohen Harmonischen 23
und 25. Das Experiment wurde unter dhnlichen Bedingungen durchgefiihrt. Sie benutzen
ebenfalls einen Ti:Sa Laser mit einer Wellenldnge von 800 nm, Pulsdauer von 35 fs und
einer Repetitionsrate von 1kHz.
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Abbildung 4.1: HHG Intensitit versus Feedthrough Druck. Dargestellt sind die Projektion
in x- wie auch in y-Richtung. Weiterhin ist, aufgrund der Ubersicht, der lineare sowie der
quadratische Fit fiir die x-Projektion aufgetragen.
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Abbildung 4.2: Druck- und IR intensitétsabhéngige Messung der Hohen Harmonischen
23 und 25 fiir Stickstoff, entnommen aus [15]
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Zunéchst lasst sich aus den Messdaten in Abbildung 4.1 innerhalb der Fehlerbalken
ein wachsender Trend der HHG Intensitdt mit wachsendem Druck erkennen. Dies ist
durchaus mit der in Unterabschnitt 2.4.3 beschriebenen Theorie vereinbar, nach der die
Anzahl der emittierten HHG Photonen mit steigendem Druck zunimmt.

Weiterhin kann festgestellt werden, dass unter 20 mbar kein Signal mehr zu identifi-
zieren ist. Dies kann zwei unterschiedliche Griinde haben. Zum einen kann der Druck
erreicht sein, unter dem keine Hohen Harmonischen Erzeugung mehr stattfindet, zum
anderen kann das HHG Signal im Rauschen untergehen. Dies bedeutet, dass das HHG
Licht nicht mehr intensiv genug ist, um am YAG Schirm geniigend Photonen freizusetzen,
um an der Thorlabs Kamera einen Signalwert iiber dem des Rauschens zu erzielen. In
Hinblick auf die in Kapitel 5 diskutierte Signalverarbeitung ist eher letzteres zu erwarten.
Ab welchem Druck genau keine HHG Photonen mehr erzeugt werden, lasst sich anhand
dieser Messung allerdings nicht sagen.

Aufgrund der Feststellung, dass in dem gemessenen Bereich die HHG Intensitét
ansteigt, kann weiterhin geschlussfolgert werden, dass die nicht optimierte Phasenanpas-
sung beziiglich des Druckes noch keinen signifikanten Einfluss auf die HHG Intensitéit hat.
Diese nicht optimale Phasenanpassung kann unter anderem duch ein Wellenvektorversatz
aufgrund der Dispersion im Plasma nach Unterabschnitt 2.4.1, sowie eine Defokusierung
durch ein entstehendes Plasma entstehen.

Um die Vorhersage eines quadratischen Zusammenhangs zum Druck aus der Glei-
chung 2.16 bestédtigen zu kénnen, wurde sowohl ein quadratischer wie auch ein linearer
Fit durch die Messpunkte in x- und y-Projektion gelegt. Dabei wurde der Messpunkt der
y-Projektion bei 25 mbar vernachlassigt, da er aus dem allgemeinen Trend der iibrigen
Messdaten deutlich abweicht. Beide Fits zeigen eine #hnliche Giite, gemessen an den x>
Werten, welche in Tabelle 4.1 zusammengefasst sind.

Tabelle 4.1: x? Werte zum Vergleich der Anpassungsgiite des linearen und quadratischen
Fits

Fit Projektion  x?
Linear x 21.36
y 20.13
. X 21.90
Quadratisch v 99 44

Die x? Werte des linearen Fits wie des quadratischen Fits liegen dicht beieinander.
Im Rahmen der Fehler der einzelnen Messwerte kann nicht gesagt werden, welcher Fit
die bessere Anpassungsgiite hat. Demnach ist einen quadratischen Zusammenhang nicht
einem linearen zu bevorzugen, jedoch auch nicht auszuschliefen. Ein Grund fiir diese
Ahnlichkeit beider Fits ist, dass zu Beginn, bei sehr niedrigen Driicken unter 20 mbar, die
Messwerte unter dem Rauschlevel liegen und somit nicht als Signal eindeutig bestimmt
werden konnen. Allerdings wire fiir einen quadratischen Fit insbesondere der Beginn
wichtig. Fiir hohere Driicke kann eine quadratische Funktion in erster Ndherung als
linear wahrgenommen werden. So erklirt sich die Uneindeutigkeit des quadratischen und
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linearen Fits. Betrachtet man den Anstieg der HHG Intensitéit der Arbeitsgruppe der
Jilin Universitat [15], so ldsst sich der Trend feststellen, dass zu héheren Intensitéten
hin der Anstieg von quadratisch zu linear iibergeht. Fiir die obigen Messergebnisse
kann somit ein tendenziell linearer Anstieg durch hohe Pulsintensitdten, wie sie von der
Arbeitsgruppe der Jilin Universitit [15] gemessen wurden, erklért werden. Anhand der
Daten kann allerdings nicht gesagt werden, ob der eher lineare Anstieg durch fehlende
Messpunkte oder hohe Pulsintensitdten bedingt ist.

Im Vergleich mit der Arbeitsgruppe um Yong Niu [15] zeigen die gemessenen Werte
beziiglich der allgemeinen Trends groBe Ahnlichkeiten. Den Messwerten der Arbeitsgrup-
pe ist ein Maximum der Hohen Harmonischen Intensitdt um etwa 50 Torr (66.66 mbar)
zu entnehmen. Die in dieser Arbeit gemessenen Werte befinden sich alle unter 55 mbar
und zeigen, wie oben bereits erwéihnt, einen steigenden Trend. In diesem Sinne stimmen
die beobachteten Messwerte qualitativ mit den Messwerten der Arbeitsgruppe iiberein.
Weiterhin zeigen bis 20 mbar die Messwerte fiir Stickstoff der Arbeitsgruppe eine we-
sentlich geringere HHG Intensitdt im Vergleich zum Maximum auf. Sowohl fiir die
23. wie auch die 25. Harmonische betragt im Bereich unter 20 mbar (ca 15 Torr) die
Intensitat lediglich 7% bis 30% der maximalen Intensitat, wiahrend bei den in dieser
Bachelorarbeit gemessenen Daten bei 20 mbar in etwa 20% der Maximalen Intensitét
bei 55 mbar entsprechen. Folglich liegt auch der Vergleich der Spitzenintensitit mit
dem oben beschriebenden Schwellwert mit den in [15] gemessenen Werten fiir Stickstoff
iiberein.

Allgemein ldsst sich anhand der Daten der Jilin University sagen, dass fiir hohere
Driicke ein leichtes Plateau zu erwarten ist, gefolgt von einer Abnahme der HHG
Intensitéit. Dieser Bereich konnte aufgrund der in Unterabschnitt 3.2.1 beschriebenen
Einschrankungen nicht untersucht werden.

4.2 Intensitiatsabhangigkeit

Abbildung 4.3 zeigt die nach Abschnitt 3.1 aufgenommenen Messwerte fiir die intensi-
tatsabhingige Messung der Hohen Harmonischen. Hierbei sind die Intensitédten bei einem
Strahldurchmesser von 200 um angenommen, anstelle der in Unterabschnitt 3.1.1 ge-
messenen 50 ym. Bei 50 ym werden Intensititen in der GréBenordnung von 10'W /cm?
erwartet. Insbesondere im Vergleich mit [18] erscheint der zu 200 ym ermittelte In-
tensitatsbereich als sinnvoll und realistisch: Zum einen wird im Vergleich zu dem in
Abbildung 4.4 genutzten Neon (Ip = 21.5€eV) bei Stickstoff (Ip = 15.6€V) schon bei
leicht niedrigeren Intensitdten ein Hohes Harmonischen Signal erwartet. Diese notwendige
Skalierung der Intensitét lasst allerdings auch den Schluss zu, dass wihrend der folgenden
Messungen nicht die optimale Position im Fokus eingestellt war. Diese Abschétzung der
Fokusposition in Bezug auf die Kapillare erwies sich als sehr ungenau bzw. schwierig,
worauf in Abschnitt 4.3 nochmals eingegangen wird. Weiterhin sei darauf hingewiesen,
dass es sich bei den hier genannten Intensitdten nicht um absolute Werte handelt, son-
dern Werte, die einer Skalierung bedurften. Diese Skalierung war notwendig, da der
exakte experimentelle Parameter der Fokusposition innerhalb der Vakuumkammer nicht
bekannt war.
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Abbildung 4.3: Aufgetragen ist die Abhéngigkeit der Hohen Harmonischen Intensitéat
als Abhéngigkeit von der eingestrahlten IR Intensitét in x- und y-Projektion.

Allgemein erkennbar ist der Trend, dass im gemessenen Intervall die Intensitdt der
Hohen Harmonischen mit der Intensitét des eingestrahlten IR Lichtes ansteigt. Im
Bereich hoherer Intensitdten, ab circa 3 - 101407%, stellt sich eine Sattigung der Hohen
Harmonischen Intensitéit ein. Allerdings kann keine Aussage iiber das Verhalten bei
Intensitédten von unter 2 - 1014% getroffen werden. Gestiitzt durch einen Vergleich
mit Abbildung 4.4 ldsst sich jedoch vermuten, dass die HHG Intensitédt kurz nach dem
Plateau rapide abfillt, bis hin zu Intensitidten, bei denen keine HHG mehr stattfindet.

Die Ausbildung des Plateaus kann durch verschiedene Faktoren bedingt sein. Zum
einen erhoéht sich nach Gleichung 2.13 der Wellenvektorversatz mit steigender Anzahl an
freien Elektronen. Diese Zunahme an Elektronen ist beschrieben durch Gleichung 2.9.
Die Wahrscheinlichkeit der Ionisation steigt mit zunehmender Laserintensitit. Allerdings
kann in diesem Intensitétsregime nur eine begrenzte Anzahl an Molek{ilen ionisiert werden.
Dies bedeutet, dass es zu einem Sattigungsprozess in der Ionisation kommt, welche sich
in der Ausgangsleistung der Hohen Harmonischen abzeichnet. Wie in Abbildung 4.4
zu sehen ist, verdndert sich auch die in Unterabschnitt 2.4.2 beschriebende Dipolphase
mit der Intensitdt. Diese kann genutzt werden, um eine Phasenanpassung beziiglich der
Gouy Phase zu realisieren.
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Abbildung 4.4: Aufgetragen sind Dipolphase sowie HHG Intensitat als Abhéngigkeit
der IR Intensitét fiir die 45. Harmonische in Neon [18]

Fiir den Anstieg bei niedrigen Intensitédten besteht die Wahrscheinlichkeit, dass
statt Tunnelionisation Multiphotoionisation stattfindet. Belegbar ist dies mit dem in
Gleichung 2.7 beschriebenden Keldyshparameter. Fiir hohere Intensitdten wird Tun-
nelionisation gegeniiber der Multiphotoionisation bevorzugt. Fiir hohe und niedrige

Intensitdten wird im folgenden der Keldyshparameter ermittelt.

Stickstoff besitzt im Grundzustand eine Ionisationsenergie von 15,58 eV [22]. Aus den
oben gegebenen Laserparametern bei hohen Laserintensitéiiten (ca. 4,5 W /cm?) ergibt sich
ein pondomotorisches Potenzial von Up = 4,31 - 107'8.J. Damit ergibt sich ein Keldyspa-
rameter von v = 0, 54. Fiir geringere Laserintensititen hingegen (ca 1,5 W/cm?) ergibt
sich ein pondomotroisches Potenzial von Up = 2,11 - 107'¥J. und somit der Keldyshpa-
rameter zu v = 0, 77 Fiir geringere Laserintensitiaten ist somit eher Multiphotoionisation

zu erwarten, welches einen stiarkeren Abfall erklaren wiirde.

4.3 Positionsabhangigkeit

Neben der Messungen zur Druckabhéngigkeit und Intensitdtsabhéngigkeit wird abschlie-
Bend die Positionsabhéngigkeit in Bezug auf den Laserfokus diskutiert. Abbildung 4.5
stellt die Ergebnisse der Messungen aus Abschnitt 3.2 grafisch dar. Zu sehen ist jeweils
die Abhéngigkeit der HHG Intensitét von der Position in z-Richtung fiir die Projektion

auf die x- wie auch auf die y-Achse.

Besonders auffallig bei der Darstellung der Messdaten ist ein hoher Fehlerbalken,
der sich in der y-Projektion stirker ausbildet als in der x-Projektion. Hierauf wird in
der Fehlerdiskussion in Kapitel 5 nochmals genauer eingegangen. Ebenfalls feststellen
lasst sich, dass die Werte der y-Projektion tendenziell niedriger liegen als die Werte der
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Abbildung 4.5: HHG Intensitét vs. Position in z Richtung. Dargestellt sind die Projektion
in x wie auch in y Richtung.

x-Projektion, was auch schon fiir die Messung der Intensitdtsabhéngigkeit zu sehen ist,
jedoch nicht fiir die Druckabhéngigkeit beobachtbar ist. Allerdings zeigen die x- und
y-Projektionen jeweils den gleichen Trend auf. Die Verschiebung ist durch die Verarbei-
tung des Messignals zu erkldren, worauf in Kapitel 5 nochmals genauer eingegangen wird.

Zur physikalischen Interpretation der Daten ist zu sagen, dass die Messpunkte in-
nerhalb ihrer Fehlerintervalle konstant um einen mittleren Wert gestreut sind. Dies
lasst vermuten, dass wahrend der gesamten Messung nicht die Fokusposition getroffen
wurde. Gestiizt wird diese These durch die in Abschnitt 4.2 bereits erwdhnte notwenige
Skalierung der Intensitdten. Unter Beachtung des Strahlprofils in Unterabschnitt 3.1.1,
lasst sich riickblickend feststellen, dass die Messugen ca in 25 mm Abstand vom Fokus
stattgefunden haben. Dies liefert auch die Erklarung dafiir, dass kein signifikanter An-
stieg in der Hohen Harmonischen Intensitéit zu sehen ist. Einge genaue Angabe lésst
sich nicht machen, da sie auf Abschéatzungen beruht. Diese Abschitzungen, sind wie in
Abschnitt 4.1 erlautert, bedingt durch den Vergleich mit sinnvollen Intensitéten fiir die
Hohen Harmonischen Erzeugung.

Laut der in Unterabschnitt 2.4.2 erlduterten Abhéngigkeit der Phasenanpassung
von der Position des Gases in Bezug auf den Fokus der Fundamentalen erwartet man
allerdings einen deutlichen Anstieg des HHG Signals einige Millimeter hinter dem Fokus
[18]. Dieser deutliche Anstieg kann anhand dieser Messreihe nicht gezeigt werden. Hierfiir
sind mehrere Grinde zu nennen: Zum einen ist die Reichweite der Messpunkte nicht hoch
genug, um eine quantitative Aussage iiber die Positionsabhingigkeit zu machen. Dies ist
in Beziehung zur Rayleiglange zu sehen, die 4,59 mm betragt. Um eine genaue Messung



30 4. Auswertung

durchzufiihren, miissten Messpunkte in einem Abstand kleiner als die Rayleigldnge
gewihlt werden.

In [18] wurden Untersuchungen zu der Positionsabhingigkeit durchgefiihrt. Thre
Untersuchungen ergaben, dass bei einer Position ca 3mm vom Fokus entfernt die
Intensitdt am grofiten ist. Allerdings sind die Messpunkte dieser Messreihe jeweils
2.5 mm voneinander entfernt. Dies birgt das Risiko innerhalb der Messung die optimale
Position zu tiberspringen. Dennoch wurde sich fiir diese Messabstdnde entschieden, da
die genaue Bestimmung der Entfernung zwischen Linse und Kapillare nicht méglich war.
Somit konnte ein grofleres Gebiet um einen grob eingeschétzten Fokus abgetastet werden.
Demnach kann fiur die Phasenanpassung beziiglich der Position keine quantitative oder
qualitative Aussage getroffen werden.



Kapitel 5

Diskussion

Die folgende Diskussion ist in zwei Teile untergliedert. Zum einen werden die in Kapitel 4
gemessenen Ergebnisse diskutiert werden. Anschlieend soll auf beobachtete Besonder-
heiten in den obigen Analysen eingegangen werden. Dazu zéhlt die Differenz der x-
und y-Projektion fiir die intensitdtsabhéngige Messreihe wie fiir die positionsabhéngige
Messreihe. Diese ist auf das Strahlprofil des IR Lasers zuriickzufithren, welches in diesem
Zusammenhang mit diskutiert wird. Weiterhin als auffallig zeigen sich hohe Fehlerbalken,
insbesondere fiir die positionsabhéngige Messung. Beziiglich dieser Fehlerbalken wird
die Signalverarbeitung mittels der YAG Schirm Methode diskutiert. Darauf aufbauend
wird die Effizienz dieser Methode bewertet.

Zu Beginn wird auf die druckabhdngige Messung eingegangen. Wie bereits erwahnt,
verhindert der bei hohen Driicken eingeschrankte Messbereich weitere Aussagen iiber
das Verhalten der HHG Intensitdt mit dem Druck. Dennoch lassen sich innerhalb des
Messbereiches Gemeinsamkeiten mit Ergebnissen anderer Gruppen (z.B. Niu et al. [15])
finden. Zu diesen zéhlt ein konstanter Anstieg der HHG Intensitdt mit dem Druck ab
circa 20 mbar. Eine genaue Aussage tiber das Maximum der HHG Intensitdt kann nicht
getroffen werden. Mit dem hier genutzten Aufbau sind keine Gasdriicke von iiber 50 mbar
zu empfehlen, um an der Turbopumpe Veschleifl zu vermeiden. Durch eine gepulste
Gaszufuhr ([11], [7]) oder eine andere Kapillare, wie in [14] genutzt, konnen hohere
Feedtrough Driicke erreicht werden, ohne gréofieren Verschleifl an der Turbopumpe.

Fir die intensitdtsabhdingige Messung lasst sich ein Plateau feststellen, welches
aufgrund der vergleichsweise hohen Intensitit als ein stabiles Optimum beziiglich des
Druckes genutzt werden kann. Dies ldsst sich ebenfalls mit den Ergebnissen von Salieres,
L’Huillier und Lewenstein [18] bestétigen. Allerdings kann mit Hilfe dieser Vergleichs-
messwerte auch die Aussage getroffen werden, dass die Messungen nicht im Fokus
stattgefunden haben konnten. Ein Strahlradius von ca 50 ym wiirde Fokusintesitdten von
10 -10'5~161/cm? bedeuten. Dies ist allerdings mit der Literatur nicht vereinbar. Daraus
ldasst sich schlussfolgern, dass die Position in Bezug auf den Fokus um ca 25-30 mm
verschoben war und somit eher Strahlradien von ca 200 ym entsprechen muss.

Im Vergleich zu der druckabhdngigen Messung sowie der intensititsabhingigen Mes-
sung, lassen sich die Ergebnisse der positionsabhdngigen Messung nicht mit Messungen
anderer Gruppen vergleichen. Eine Ursache ist hier, dass die Position in Bezug auf den
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Fokus nicht genau zu bestimmen war. Mit der Wahl von kleineren Messabsténden ware
es moglich gewesen, die Positionsabhéingigkeit genauer zu bestimmen. Dem entgegen
stand jedoch, dass die Position des Fokus nicht genau bekannt war. Weiterhin lassen sich
in der positionsabhdngigen Messung deutlich hohere Fehlerbalken feststellen, die auf ein
niedriges Signal und somit auch ein gréfleres Signal-Rausch-Verhéltnis zuriickzufiithren
sind. Weiterhin bestétigt die intensitdtsabhdngige Messung die Vermutung, dass wihrend
der gesamten Messung keine Fokusposition vorlag.

Ausgehend von dem nach allen Messreihen aufgenommenen Strahlprofil (siehe Un-
terabschnitt 3.1.1) befand sich wihrend der Messung der IR Laserstrahl nicht in der
Grundmode. Es ist zu vermuten, dass es sich um die T E M,y Mode handelt, wahrschein-
licher ist jedoch ein Interferenzmuster aufgrund eines Staubkornes auf einem der Spiegel.
Letztere These wird dadurch bestétigt, dass die Minima der Mode nicht gleichméfig
und eindeutig verteilt sind. Im Vergleich dazu konnte vor dem Einbau der Polarisatoren
und der \/2 Verzogerungsplatte ein Strahlprofil in der Grundmode vermessen werden
(sieche Abbildung 5.1).
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Abbildung 5.1: Strahlprofil vor dem Einbau der Polarisatoren

Aus Abbildung 3.3b lésst sich weiterhin ablesen, dass die Strahlintensitéit nicht
rotationssymmetrisch verteilt ist, sondern eine Streckung in y-Richtung aufweist. Dar-
aus ldsst sich schlieffen, dass sich durch den Aufbau der Polarisatoren das Strahlprofil
gedndert hat. Dies liefert eine Erklarung fiir die in Abschnitt 4.2 und Abschnitt 4.3
beobachtete Verschiebung der y- gegeniiber der x-Projektion. Die in Unterabschnitt 3.2.3
beschriebene Prozedur der Datenauswertung sieht vor, dass die region of interest fiir die
x-und y-Projektion die gleiche Grifle hat, was eine Vergleichbarkeit gewahrleistet. Fiir
die Projektion auf die y-Achse bedeutet dies, dass ein Teil des Strahlprofiles auflerhalb
der region of interest ist und somit im Hintergrund mit einkalkuliert wird. Dies fiihrt
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Darstellung der Signalverarbeitung am Beispiel
far Position = 105 mm
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Abbildung 5.2: Darstellung der Signalverarbeitung der YAG Schirm Methode exempla-
risch fiir die positionsabhédngige Messung bei 105 mm.

zu einer Erniedrigung des Gesamtsignals der in y-Projektion, erhélt jedoch den Trend.
Allerdings kann nicht genau gesagt werden, wodurch sich das Strahlprofil verdndert. Die
Messwerte legen nahe, dass die Verdnderung im Zusammenhang mit dem Einsetzen der
Polarisatoren zu tun haben kénnte, moéglich sind auch Verunreinigungen an diversen
Optiken.

Fiir alle Datenreihen ist eine quantitative Auswertung aufgrund der Ungenauigkeit
der Messdaten nicht moglich. Als Hauptursache ist das folgend beschriebene Signal-zu-
Rausch-Verhéltniss zu nennen.

Das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis ist als Indikator, der fiir die Fehlerabschitzung
benutzt wurde, definiert als der Quotient des Mittelwerts zur Standardabweichung. In
Abbildung 5.2 sind das Signal, der angewendete Savitzky-Golay-Filter sowie der Mittel-
wert und die Standardabweichung dargestellt. Der Peak bei ca. 800 Pixeln entspricht
der region of interest fiir die Projektion auf die x-Achse. Die Intensitit des Signals liegt
nur leicht Gber der Standardabweichung des Signals, und somit auch nur leicht tiber
dem Rauschlevel dieser Methode. Diese Ungenauigkeit iibetrégt sich in den Fehler der
Berechnung der Fehlerbalken aus den Fitparametern des angewendeten Gauss Fits, wie
in Unterabschnitt 3.2.3 beschrieben.

Damit ist das schlechte Signal-zu-Rausch-Verhaltnis eine der grofiten Fehlerquellen
wéahrend der Experimente. FEine Verbesserung, insbesondere in Hinblick auf die posi-
tionsabhangige Messung, konnte erzielt werden, indem mehrere Bilder pro Messung
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aufgenommen werden, um die Statistik zu optimieren. Dies wiirde allerdings auch mehr
Messzeit in Anspruch nehmen.

Eine weitere Fehlerquelle, die insbesondere Einfluss auf die intensitdtsabhdngige
Messung hat, ist die Ungenauigkeit der Bestimmung der Fokusposition innerhalb der
Vakkuumkammer. Dies ist auf die Geometrie des Versuches zuriickzufiithren. Es konnte
nicht bestimmt werden, ob der 3-Achsen-Manipulator exakt parallel zum Strahl aus-
gerichtet war. Weiterhin war es nur nicht moglich, die exakte Fokusposition innerhalb
der Vakuumkammer festzustellen. Somit konnte auch die Gaskapillare nicht optimal
positioniert werden. Indizien dafir, dass sich die Kapillare weit ab vom Fokus befand,
finden sich in den Messungen der intensitdtsabhdangigen sowie der positionsabhdngigen
Messung. Genauere Messungen wéren also moglich, sobald die Fokusposition exakt
bestimmt werden kann.



Kapitel 6

Zusammenfassung

Die hier prasentierte Bachelorarbeit untersuchte die drei wichtigsten Parameter zur
Optimierung der Erzeugung Hoher Harmonischer in Stickstoff. Dabei wurden neben der
Abhéngigkeit der HHG Intensitdt vom Druck zusétzlich auch die Abhédngigkeiten von
der fundamentalen Laserintensitét sowie von der Position in Bezug auf den Laserfokus
gemessen.

Fiir die druckabhdngige Messung lassen sich qualitative Gemeinsamkeiten mit Er-
gebnissen anderer Gruppen feststellen. Allerdings liegt der limitierende Faktor dieser
Messreihe in der Erzeugung des umgebenden Vakuums. Mithilfe anderer Gaszufuhrtech-
niken wie zum Beispiel gepulsten Gasjets wéire es moglich, héhere Driicke innerhalb der
Interaktionsregion zu erzielen und somit Messungen bei hoheren Driicken durchzufiihren.
Desweiteren legen die Ergebnisse der Arbeitsgruppe um Niu nahe, dass bei héheren
Driicken iiber 55 mbar eine grofiere HHG Intensitit und somit auch eine bessere Pha-
senanpassung zu erwarten ist.

Wie zu erwarten stellt sich bei der intensitdtsabhdingigen Messung ein Plateau fiir
die HHG Intensitdt ein. Auch hier lassen sich qualitative Aussagen im Vergleich zu
den Berechnungen der Arbeitsgruppe um Salieres, L’Huillier und Lewenstein auffiihren.
Neben dem gemessenen Plateau gibt diese Messung auch Auskunft iiber das Optimum
der HHG Intensitédt beziiglich der Intensitdt der Fundamentalen. Weiterhin liefert es
ebenfalls Erkenntniss iiber die Position des Gasstrahls in Bezug auf die Fokusposition der
Fundamentalen. Wiirde man fiir diese Auswertung die IR Intensitdt im Fokus nehmen, so
muss man feststellen, dass man sich in einem Intensitéitsregime bewegt, welches nicht fiir
die Hohen Harmnischen Generation geeignet ist. Passt man den Strahlradius allerdings
auf realistische Intensitdten an, so muss man feststellen, dass die Messungen nicht im
Fokus und auch nicht innerhalb der Rayleighldnge stattgefunden haben konnen.

Dies ist eine weitere Erklarung fir die in der positionsabhdngigen Messung erhaltenen
Werte. Anhand dieser Werte lésst sich leider keine genaue Aussage {iber die Position
des Gasstrahls in Bezug auf den IR Fokus treffen. Es ist kein signifikanter Anstieg in
der HHG Intensitdt zu beobachten, was darauf schlieflen ldsst, dass die Messung nicht
durch den Fokus gegangen ist. Diese These wird gestiitzt durch die intensitdtsabhdngigen
Messungen.
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Dennoch lésst sich fiir die drei Messreihen sagen, dass die Messungen nicht das erwar-
tete quantitative Ergebnis hervorbrachten. Auf qualitativer Ebene konnten allerdings fiir
die Druckabhéngigkeit wie auch fiir die Positionsabhéngigkeit Bereiche fiir die optimale
Phasenanpassung gegeben werden.

Zusammenfassend kénnten durch eine Verbesserung der Messmethode, z.B. durch
die Anwendung einer XUV sensitiven Kamera oder einer verbesserten Gaszufuhrtechnik,
genauere Messungen durchgefiihrt werden. So kénnten auch quantitativ Aussagen {iber
das Verhalten des Systems bei optimaler Phasenanpassung getroffen werden.
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