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Kurzfassung

Ultrakurze Laserpulse aus einem Filament

Intensive Femtosekunden-Laserpulse werden heutzutage fiir zahlreiche Experimente in der
Ultrakurzzeitphysik benétigt. Fiir viele Anwendungen sind dabei Pulse mit wenigen op-
tischen Zyklen und moglichst hoher Spitzenintensitét besonders interessant. Eine Erzeu-
gungsmethode ist die Filamentation, die in einem selbstgefiihrten Lichtkanal eine Kom-
pression der Pulsdauer ermoglicht. Die hier beteiligten Nichtlinearitdten bewirken eine
sehr komplexe raum-zeitliche Dynamik die bisher nur unzureichend verstanden ist.

In dieser Arbeit werden detaillierte experimentelle Untersuchungen von Pulsen, die den
Prozess der Laser-Filamentation durchlaufen, vorgestellt. Es werden dazu neue Methoden
prasentiert, die es erstmals erlauben, die Entwicklung des Filaments wiahrend der Propa-
gation zu beobachten und die Auswirkung der Erzeugungsparameter auf die zeitliche und
rdumliche Dynamik zu analysieren.

Zunachst wird ein vollstdndig propagierendes Filament in einer Gaszelle erzeugt und die
Fignung der Pulse zur Erzeugung von hoher harmonischer Strahlung demonstriert. Hier-
bei konnte eine Selbstkompression der Pulsdauer von 30 fs auf unter 10 fs festgestellt
werden. Die XUV-Strahlung in Neon umfasst ein Spektrum mit Photonenenergien von bis
zu 124 eV. Durch die Kombination der Filamentation und der zur hohen harmonischen
Strahlung verwendeten Semi-infiniten Gaszelle (SIGC, engl. semi-infinit gas cell) kann in
der vorliegenden Arbeit erstmals eine gezielte Analyse der Entwicklung spektraler Verbrei-
terung und der lokalen Pulsdauer entlang der Propagation im Filament durchgefiihrt und
mit numerischen Simulationen der spektralen als auch der zeitlichen Struktur verglichen
werden. Zur Untersuchung der zeitlichen Struktur kann die direkt im Filament erzeug-
te hohe harmonische Strahlung als lokale Nichtlinearitit verwendet werden. Im Rahmen
dieser Arbeit konnte so erstmals das Auftreten von Intensitédtsspitzen jenseits des Gleichge-
wichts im Filament nachgewiesen werden. Eine genauere Analyse der Pulsdauer ist durch
die Verwendung eines Stereo-ATI-Spektrometers gelungen. Auf diese Weise konnten die
kiirzesten nach einem Filament erzeugten Pulsdauern von 3.6 fs gemessen werden. Aus
den Messungen ergeben sich erstmals Hinweise auf eine zeitliche Substruktur der Pulse im
Filament. Im letzten Teil dieser Arbeit konnte die im Filament erzeugte dritte harmoni-
sche Strahlung erfolgreich optimiert werden. Durch die Einfiihrung eines Druckgradienten
und Auskopplung der Pulse aus dem gefithrten Lichtkanal kann ein um drei Gréfienord-
nungen verstirktes Intensitdtssignal der dritten harmonischen Strahlung im Zentrum des
Strahlprofils erzielt werden.

Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Untersuchungen ermdoglichen neue Einsich-
ten in die komplexe Dynamik des Filamentationsprozesses und zeigen die Moglichkeiten
auf durch gezielte lokale Manipulation die im Filament erzeugte Strahlung im sichtbaren,
UV- oder XUV-Bereich zu optimieren.

Schlagworte: ultrakurze Pulse, Filamentation, Erzeugung hoher harmonischer Strahlung






Abstract

Ultra-short laserpulses from a filament

Nowadays intense femtosecond laserpulses are needed for many experiments in ultrafast
physics. For numerous applications, pulses with few optical cycles and high peak intensi-
ties are of particular interest. A method for their generation is filamentation, where the
pulse duration is compressed in a self-guided light-channel. The nonlinearities involved in
this process produce very complex spatio-temporal dynamics which is poorly understood
so far.

In this work, detailed experimental investigations of pulses undergoing the filamentation
process are presented. New methods will be presented allowing for the first time the ob-
servation of the pulse evolution during the propagation in a filament and to investigate
the impact of parameters to analyze the temporal and spatial dynamics.

First, a fully propagating filament is generated in a gas cell and the suitability of the
pulses for high-order harmonic generation is demonstrated. Thereby a self-compression of
the pulse duration of about 30 fs to below 10 fs could be observed. The generated XUV-
radiation in neon covers a spectrum of photons with energies up to 124 eV. Combination of
the filamentation and the semi-infinite gas cell (SIGC) for high-order harmonic radiation
in one common setup, allows the analysis of spectral broadening and the investigation of
the local pulse duration along the filament. For a better understanding, numerical simula-
tions of the spectral and temporal structure are performed and compared to experimental
results. The high-order harmonic radiation directly generated within the filament can be
used as local nonlinear probe to investigate the temporal structure. For the first time the
occurrence of intensity-spikes beyond the equilibrium in the filament could be detected.
A more detailed analysis of the pulse duration by using a stereo-ATI-spectrometer has
been achieved. This way, the shortest pulse duration of 3.6 fs could be measured after
a filament. From these measurements a temporal substructure of the pulses in the fila-
ment could be demonstrated. In the last part of this work the third harmonic radiation
generated in the filament could be successfully optimized. The introduction of a pressure
gradient and extraction of guided light pulses from the light-channel, lead to three orders
of magnitude stronger intensity-signal of the third harmonic radiation in the center of the
beam profile.

The results of this work provide new insights into the complex dynamics of the filamenta-
tion process and the ability of optimizing the generated visible, UV or XUV-radiation by
systematic, local manipulation of the filament.

Key words: ultra-short pulses, filamentation, high-order harmonic generation
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Abkiirzungen und Symbole

Abkiirzungen

ATI [onisation iiber die Schwelle hinaus
engl. above-threshold ionization

CCD Ladungstriagergekoppelte Schaltung
engl. charge-coupled device

CEO Trager-Einhiillenden-Verschiebung
engl. carrier-envelope offset

CPA Verstarkung mit gestreckten Pulsen
engl. chirped pulse amplification

DCM Dispersions-kompensierender Spiegel
engl. double-chirped mirror

FWHM | volle Halbwertsbreite
engl. full width at half mazimum

GVD Gruppenverzogerungsdispersion
engl. group-delay dispersion

IR infrarot
engl. infrared

MPI Multiphotonenionisation
engl. multiphoton ionization

MCP Multikanal-Platte
engl. multi-channel plate

SIGC Semi-infinite Gaszelle
engl. semi-infinite gas cell

SPIDER | Spektralphasen-Interferometrie fiir direkte
Rekonstruktion des elektrischen Feldes
engl. spectral phase interferometry for direct
electric field reconstruction

SPM Selbstphasenmodulation
engl. self-phase modulation

TH dritte harmonische Strahlung
engl. third harmonic radiation

uv ultraviolett
engl. ultra violet

XUV extrem ultraviolett
engl. extreme ultra violet

Tabelle 1: Abkiirzungen.
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mathematische Symbole

Nat

N+~ Qq <=6

Gruppenverzogerungsdispersion
Lichtgeschwindigkeit im Vakuum
Elementarladung

elektrisches Feld
Dielektrizitatskonstante des Vakuums
Fokalldnge

Keldysh-Parameter
Hyperpolarisierbarkeit dritter Ordnung
Intensitéat

Spitzenintensitat
Tonsationspotential

Wellenzahl

Boltzmannkonstante
Lorentz-Lokalfeld Korrelationsfaktor
Lange des Mediums

Wellenlange

Elektronenmasse

Brechungsindex

nichtlinearer Brechungsindex

freie Elektronendichte

dichte der neutralen Atome
kritische Plasmadichte

Druck

Polarisation

kritische Leistung

Spitzenleistung

Pulsphase

Koordinate senkrecht zur Propagationsrichtung
Tonisationswirkungsgrad
Zeitkoordinate

Temperatur

Laserpulsdauer

Ponderomotorische Energie
Polarwinkel
Gruppengeschwindigkeit
Phasengeschwindigkeit

Strahlradius

Kreisfrequenz
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Plasmafrequenz

Momentanfrequenz

Suszeptibilitat

Koordinate in Propagationsrichtung
Kollapsposition

Position nichtlinearer Fokus
Rayleigh-Lénge

Tabelle 2: Mathematische Symbole.
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Kapitel 1
Einleitung

Seit der Erfindung des Lasers vor tiber 50 Jahren ist das Bestreben grof}, die emit-
tierte Energie in moglichst kurze Zeitintervalle zu konzentrieren und damit hohe
Spitzenintensitaten moglich zu machen. Dabei sind ultrakurze Pulsdauern fiir viele
experimentelle Anwendungen in der Biologie, der Chemie und der Physik von grofler
Bedeutung. Insbesondere erfordern Experimente wie die Untersuchung der Dynamik
inner-atomarer Prozesse, Pulsdauern im Bereich von Attosekunden. Zur Erzeugung
isolierter Attosekunden-Pulse werden Femtosekunden-Pulse mit hoher Intensitéit be-
notigt, mit nur wenige optische Zyklen des Feldes unter der Einhiillenden. So lassen
sich durch die Erzeugung eines kontinuierlichen Spektrums im extrem ultravioletten
(XUV, engl. extreme ultra violet) Spektralbereich aus diesem Attosekunden-Pulse
isolieren [HenO1, Kra09]. Die effektive Erzeugung von intensiven Femtosekunden-
Laserpulsen ist aus diesen Griinden weiterhin ein wichtiger Bestandteil der aktuellen
Forschung.

Pulsdauern unter 5 fs konnen problemlos mit kommerziell erhéltlichen Titan-Saphir-
Osrzillatoren erzeugt werden. Die dabei erzeugte Pulsenergie ist allerdings fiir die
Erzeugung von XUV-Strahlung zu gering und deshalb eine nachtragliche Verstér-
kung der Pulse notig. Die Mitte der 80er Jahre entwickelte CPA- (engl. chirped-pulse
amplification) Technik [Str94] macht es moglich, die Spitzenleistung eines Pulses bis
in den Bereich von Petawatt zu verstarken. Allerdings ist die Bandbreite der Pulss-
pektren aufgrund der begrenzten Gewinnbandbreite bei diesem Verfahren limitiert,
so dass nur Pulsdauern im Bereich von 30 fs realisierbar sind. Die verstarkten Pulse
miissen deshalb, um sich fiir die Erzeugung isolierter Attosekunden-Pulse zu eignen,
in einem néachsten Schritt verkiirzt werden.

Eine weit verbreitete Methode hierzu ist die Verwendung einer mit Edelgas gefiill-
ten Hohlfaser [Nis97, San06, Tho09, Wag04]. In dieser lassen sich durch nichtlineare
Prozesse, wie der Selbstphasenmodulation (SPM, engl. self-phase modulation), die

1



KAPITEL 1. EINLEITUNG

Pulsdauern auf nur wenige optische Zyklen verkiirzen. Diese Aufbauten sind aller-
dings justage-kritisch und die Fithrung des Lichts in dem durch die Kapillare vor-
gegebenen Wellenleiter mit Verlusten behaftet. Eine noch relativ neue Methode zur
Verkiirzung der Pulsdauer verzichtet auf eine externe Wellenleitung und behilft sich
des seit der 90er Jahre bekannten Effekts der Laser-Filamentation [Bra95]. Ein mit
Femtosekunden-Pulsen erzeugtes Laser-Filament entsteht durch das Wechselspiel
zwischen der durch den Kerr-Effekt hervorgerufenen Selbstfokussierung des Laser-
strahls und der durch das entstehende Plasma resultierenden Defokussierung [Bra95,
Bro97, Lan98|. Das Licht wird so in einem engen selbstgefithrten Kanal tiber einen
langen Bereich gefiihrt. Innerhalb des Filaments werden hohe Intensitaten erreicht,
und nichtlineare Effekte konnen tiber einen ausgedehnten Bereich auf die propagie-
renden Pulse wirken. Seitdem mit diesem Verfahren 43-fs-Pulse auf wenige optische
Zyklen verkiirzt werden konnten [Hau04], gewinnt es immer mehr an Bedeutung. Zu
dem unkomplizierten Aufbau kommen vorteilhafte durch den Filamentationsprozess
auf den propagierenden Puls verursachte Auswirkungen hinzu. Darunter fillt unter
anderem die Verbesserung der Qualitiat des Strahlprofils [Hau04, Liu07b, Pra06],
sowie die Beobachtung der Selbstkompression der Pulsdauer nach dem Filamentati-
onsprozess [Sti06, Var10], welche dieses Verfahren attraktiv machen.

1.1 Motivation der vorliegenden Arbeit

Diese Arbeit beschéftigt sich mit der detaillierten Untersuchung von Laserpulsen, die
den Prozesses der Filamentation durchlaufen. Insbesondere ist das Ziel dieser Arbeit
die systematische Untersuchung der spektralen als auch zeitlichen Entwicklung der
Pulsstruktur entlang der Propagation im Filament, die bislang experimentell nicht
explizit studiert werden konnte. Dabei konnen neue experimentelle Erkenntnisse
dazu beitragen, die Richtigkeit der bisherigen theoretischen Modelle zu iiberpriifen
bzw. diese zu verbessern.

Im zweiten Kapitel werden zunachst grundlegende physikalische Prozesse eingefiihrt,
die zum Verstédndnis der Ausbildung eines selbstgefiithrten Lichtkanals beitragen. Es
handelt sich dabei um nichtlineare Prozesse, wie die durch den Kerr-Effekt verur-
sachte Selbstfokussierung und Bildung eines Plasmas aus freien Elektronen. Insbe-
sondere wird aber auch die SPM eingefiihrt, die fiir die Bildung neuer Spektralkom-
ponenten im Pulsspektrum verantwortlich ist. In einem weiteren Abschnitt werden
Modelle vorgestellt, die versuchen das Phénomen der Filamentation theoretisch zu
beschreiben. Es werden typische Auswirkungen auf den Puls beschrieben, die dieser
durch die Propagation in einem Filament erfahrt. Unter anderem handelt es sich da-
bei um die Selbstkompression, die eine Komprimierung der Pulsdauer ohne weitere
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1.1. MOTIVATION DER VORLIEGENDEN ARBEIT

Dispersionsanpassung erlaubt. Des Weiteren wird die Auswirkung der Selbstfiih-
rung auf das Strahlprofil des Laserpulses beschrieben. Dieses unterteilt sich in einen
intensiven Kern spektral verbreiterter Strahlung, ein diesen Kern umgebendes Reser-
voir, und bei langen Filamenten kann sogenannte konische Emission im Strahlprofil
identifiziert werden. Im Rahmen dieser Arbeit werden einerseits Filamentpulse zur
Erzeugung von hoher harmonischer Strahlung mit moglichst kleinen Wellenlangen
benutzt, als auch die Erzeugung hoher harmonischer Strahlung zur Abfrage der lo-
kalen Nichtlinearitdt im Filaments verwendet. Deshalb werden im letzten Abschnitt
theoretische Grundlagen der Erzeugung dieser hochfrequenten Strahlung eingefiihrt.

Im dritten Kapitel werden systematische Untersuchungen zur Pulspropagation in-
nerhalb des Filamentationsprozesses durchgefiihrt. Dabei steht vor allem die Analyse
der zeitlichen und spektralen Pulsstruktur nach und im Filament im Vordergrund.
Der erste Abschnitt beinhaltet Ergebnisse zur Selbstkompression der Pulsdauer nach
dem Filament. Im zweiten Abschnitt werden rdumliche Untersuchungen des nach der
Filamentation resultierenden Strahlprofils vorgestellt. Es wird die Anwendbarkeit
von Pulsen durch die Erzeugung hoher harmonischer Strahlung nachgewiesen. Die
Strahlung wird in einer Semi-infiniten Gaszelle (SIGC, engl. semi-infinite gas cell)
in verschiedenen Edelgasen erzeugt. Die Eingangsparameter des Filaments werden
auf die erzeugte XUV-Strahlung optimiert, um moglichst niedrige Wellenldngen kon-
tinuierlicher Strahlung fiir Attosekunden-Pulse zu erreichen. Im vierten Abschnitt
des dritten Kapitels wird die Entwicklung der spektralen Verbreiterung entlang der
Propagation im Filament detailliert studiert. Dafiir wird der Aufbau der SIGC fiir
die Erzeugung eines Filaments umgebaut. Durch den nach der SIGC realisierten ab-
rupten Ubergang ins Vakuum konnen die auf den Puls wirkenden Nichtlinearititen
gestoppt und das Ende des Filaments erzwungen werden. Dies macht die Untersu-
chung der Pulse an definierten Léngen im Filament moglich. In diesem Zusammen-
hang werden Simulationsergebnisse vorgestellt, die die spektrale als auch zeitliche
Dynamik der Pulse entlang der Propagation beschreiben. Im vorletzten Abschnitt
dieses Kapitels werden experimentelle Untersuchungen der zeitlichen Pulsstruktur
vorgestellt. Die Ausbildung von Intensitatsspitzen im Filament ermdglicht dabei die
direkte Erzeugung von hoher harmonischer Strahlung im gefiihrten Lichtkanal. Die
Messung dieser lokalen Nichtlinearitdten dient des Weiteren zur indirekten Analyse
der Dynamik im Filament. Die Pulsdauer entlang der Propagation im Filament wird
mit Hilfe von stereographisch laserinduzierter Ionisation (Stereo-ATI, engl. above-
treshold laser-induced ionization) bestimmt.

Den Abschluss dieser Arbeit bilden Untersuchungen der im Filament erzeugten drit-
ten harmonischen Strahlung. Die Auskopplung von Pulsen an definierten Positionen
im Filament und die gleichzeitige Einfithrung eines Druckgradienten ermoglichen die
verstiarkte Erzeugung der Strahlung innerhalb eines gaufiférmigen Profils.



KAPITEL 1. EINLEITUNG




Kapitel 2

Grundlagen

Dieses Kapitel fasst im folgenden die zum Verstindnis der Propagation eines Pul-
ses in einem Filament erforderlichen Grundlagen kurz zusammen. In Abschnitt 2.1
werden die wichtigsten am Filamentationsprozess beteiligten nichtlinearen Effek-
te wie unter anderem die Selbstfokussierung, die Selbstphasenmodulation und die
Plasmaerzeugung eingefithrt. Abschnitt 2.2 beschéftigt sich mit physikalischen Mo-
dellen zur Filamentation. Spezifische zeitliche und rdumliche Effekte, die wihrend
der Propagation im Filament auf den Eingangspuls wirken, sind in Abschnitt 2.3
beschrieben. Abgeschlossen wird dieses Kapitel mit den Grundlagen zur Erzeugung
hoher harmonischer Strahlung, die in dieser Arbeit als Anwendung und Charakteri-
sierungsmethode der ultrakurzen Pulse aus dem Filament verwendet wird.

2.1 Nichtlineare Wechselwirkung von Licht und
Materie

Bei der Wechselwirkung von hochenergetischen, ultrakurzen Laserpulsen mit Mate-
rie treten nichtlineare Effekte hoherer Ordnung auf, die Einfluss auf das Spektrum
sowie die zeitliche und raumliche Phase der Pulse haben. In diesem Abschnitt sollen
einige spezielle Nichtlinearitdten eingefiithrt werden, die einen wesentlichen Auswir-
kung auf die Propagation der Pulse in einem Gasmedium haben und die Fithrung
des Strahls in einem Filament ermoglichen.
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KAPITEL 2. GRUNDLAGEN

2.1.1 Mathematische Beschreibung nichtlinearer Effekte

Betrachtet man einen Laserpuls in einem linearen Medium, so gilt fiir die Polarisa-
tion P:
P(w) = eox(w)€(w). (2.1)

Sie hangt von der Dielektrizitdtskonstante des Vakuums ¢y und der elektrischen Feld-
starke £ mit Kreisfrequenz w ab. y ist der Suszeptibilitatstensor und beinhaltet die
elektrischen Materialeigenschaften. Fiir verlustfreie Medien ist der Brechungsindex
n reell, und die Suszeptibilitat kann im isotropen Medium in Abhéngigkeit von n
geschrieben werden als:

x(w) = n*(w) — 1. (2.2)
Werden intensive Laserpulse verwendet, so kann die Annahme der linearen Bezie-
hung (2.1) zwischen Polarisation P und Feldstirke £ nicht mehr aufrecht erhalten
werden. Die Polarisation P = P (&) enthélt dann auch héhere Ordnungen der elek-
trischen Feldstarke und kann geschrieben werden als:

P(E) = eoXx(E)E = o[ xVE + xPE* + W3 4. ] (2.3)

Dabei ist x(!) die lineare Suszeptibilitdt und x*) (k > 1) sind Terme der nichtli-
nearen Suszeptibilitdt k-ter Ordnung, die erst bei hoheren Feldstarken signifikant
werden. Die nichtlinearen Suszeptibilitdten sind mit verschiedenen nichtlinearen Pro-
zessen verbunden. Zu der Suszeptibilitat 2. Ordnung gehoren Prozesse wie die Fre-
quenzverdopplung, die Erzeugung von Summen- und Differenzfrequenz, der lineare
elektro-optische Effekt und die optische Gleichrichtung [Eic90, Sak05]. Zu den Pro-
zessen dritter Ordnung gehoren unter anderem die Selbstphasenmodulation und die
Selbstfokussierung [Alf06]. Diese spielen eine wesentliche Rolle bei der Filamentation
und sollen in den nédchsten Abschnitten naher diskutiert werden.

2.1.2 Kerr-Effekt

Wie im vorhergehenden Abschnitt bereits eingefiihrt, ist der lineare Brechungsindex
ng eines Mediums von der Frequenz des Lichtfeldes abhéngig. Bei der Verwendung
intensiver Laserpulse bekommt der Brechungsindex einen von der Intensitat abhéan-
gigen Anteil:

NKerr (T, 1) = ng + noI (7, 1) (2.4)

wobei ny der nichtlineare Brechungsindex und (7, t) die Intensitat des Pulses sind.
Es ist zu beachten, dass die Intensitdt sowohl eine Ortliche als auch eine zeitliche
Abhéngigkeit besitzt. Dadurch ergeben sich rdumliche und zeitabhingige Auswir-
kungen auf den Laserpuls, die dem Kerr-Effekt zugeordnet werden. Der Kerr-Effekt
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2.1. NICHTLINEARE WECHSELWIRKUNG VON LICHT UND MATERIE

Gas Xenon Krypton Argon Neon  Helium
ny [1071 cm? /W] 11.15 4.03 1.74 0.14 0.036
I, [eV] 12,1298  13.9996 15.7596 21.5645 24.5874

Tabelle 2.1: Werte des nichtlinearen Brechungsindex no einzelner Edelgase bei At-
mosphérendruck nach [Cou08] und deren Ionisationspotential I,.

ist ein nichtlinearer Prozess dritter Ordnung und der nichtlineare Brechungsindex
kann in Abhingigkeit des Suszeptibilititstensors y®) geschrieben werden als:

3
~ ®) 2.5
o 4ngc€0x ( )
mit ¢ der Lichtgeschwindigkeit im Vakuum. Fir gasformige Medien ist es oft sinn-
voll die Suszeptibilitdt 3. Ordnung durch die Hyperpolarisierbarkeit ’yﬁ’)n dritter
Ordnung auszudriicken [Leh85]:

(4)
(3) — pL (3) 2.6
X 7€0kBT%111- ( . )

Dabei ist p der Druck, kg die Boltzmannkonstante, 7' die Temperatur und L™ der
Lorentz-Lokalfeld Korrelationsfaktor!. Um den nichtlinearen Brechungsindex ver-
schiedener Edelgase zu ermitteln kann die Hyperpolarisierbarkeit dritter Ordnung
experimentell bestimmt werden [Leh85].

Die Kenntnis des nichtlinearen Brechungsindex der verschiedenen KEdelgase ist
wichtig, da dieser eine Auswirkung auf die Stédrke des im folgenden beschriebenen
Effekts der Selbstfokussierung hat. Der Wert fiir ny héngt dabei von der Wellenlénge
des eingestrahlten Feldes ab [Brel(]. Fir den Wellenldngenbereich um 800 nm
variieren die in der Literatur angegebenen Groflen allerdings deutlich. Zudem
ist bei Verwendung von Gasen als Medium zuséatzlich eine Druckabhéangigkeit zu
berticksichtigen [Boérl0]. Aus diesen Grinden sind nichtlineare Brechungsindizes,
die hier zugrunde gelegt werden bei Atmospharendruck und Ionisationspotentiale I,
verschiedener Edelgase in Tabelle 2.1 zusammengefasst.

Selbstfokussierung Betrachtet man die rdumliche Auswirkung des Kerr-Effekts
auf einen gauBiformigen Puls, so fithrt die Intensitatsabhéngigkeit des Brechungsin-
dex aufgrund der raumlichen Verteilung der Intensitit zu einer Selbstfokussierung
des Strahls. Aufgrund der hohen Intensitdt im Zentrum des Strahls und der da-
mit verbundenen Erhohung des Brechungsindex wird die Phasengeschwindigkeit der

24+ 2)3(m2+2 k k
(ni + )Esl(ng + ); Lorentz-Lokal-Feld Korrelationsfaktor mit n; = %1€ ind ng = iy
w1 w2
Die Indizes beziehen sich auf die fundamentale und die dritte harmonische Strahlung.

LM
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der Selbstfokussierung eines Gauf3strahls
im Kerr-Medium mit ne > 0. Durch den intensitatsabhéngigen Brechungsindex wird
am Ort hoher Intensitdt die Phasengeschwindigkeit der Wellenfronten reduziert. Da-
durch kriimmen sich die am Anfang ebenen Wellenfronten im Kerr-Medium zuneh-
mend.

Wellenfronten in diesem Bereich reduziert. Die anfangs ebenen Phasenfronten kriim-
men sich mit zunehmender Propagationsldnge im Kerr-Medium, siehe Abb. 2.1, wel-
ches die Wirkung einer fokussierenden Linse hat.

Dabei kann die Stérke der Kerr-Linse wie folgt berechnet werden [Hau05]:

w2

or = ——, 2.7
fK 4712]0l ( )
wobei w den Strahlradius, Iy die Spitzenintensitat und [ die Lange des Kerr-Mediums
bezeichnen.

Bei Uberschreitung der sogenannten kritischen Leistung P, die fiir einen Laser-
strahl im Dauerstrichbetrieb gegeben ist durch [Mar75]:

Pkrit == ' 9 (28)

mit der fundamentalen Kreisfrequenz wy, kann ein Kollaps des Strahls nicht mehr
durch die natiirliche Beugung aufgehalten werden. Diese Leistung ist nicht abhéngig
vom Strahldurchmesser und gilt fiir ein gau3férmiges Strahlprofil. Fiir die Erzeugung
eines Filaments werden im Experiment oft Pulse mit Pulsdauern im Bereich von 30 fs
verwendet. Bei Anwendung von Gl. (2.8) auf diese kurzen Pulse muss die Dispersion
des Mediums, sowie die Pulsdauer beriicksichtigt und in Gl. (2.8) die Spitzenleistung
P, entsprechend modifiziert werden, siehe Abschnitt 3.5.1 [Che92, Lut94a].

Die Distanz zy, nach der ein Gaufipuls kollabiert, kann in Abhéngigkeit der Spit-
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2.1. NICHTLINEARE WECHSELWIRKUNG VON LICHT UND MATERIE

zenintensitét Iy mit folgender Gleichung berechnet werden [Mar75]:

ZR
P\ 1/2 2
K 0) —0.852] —0.0219
Pkrit
2

wobei zg = % der Rayleigh-Lénge mit A der Wellenldnge und wy dem Strahlra-

2 = 0.367 , (2.9)

dius bei 1/e der Spitzenleistung P, entspricht. Es ist zu erwéhnen, dass sich der
Vorfaktor in Gl. (2.9) bei Abweichung des Strahlprofils von einem Gauf§ dndert.
Die Selbstfokussierung des Strahls ist fiir die Ausbildung eines Filaments erforder-
lich. Damit das Filament an einem moglichst definierten Ort entsteht, wird bei
den meisten experimentellen Anwendungen eine zusétzliche fokussierende Optik der
Brennweite f verwendet. Die Position z,; des sogenannten nichtlinearen Fokus hangt
dann von der anfanglichen Kriimmung der Wellenfronten und der Selbstfokussier-
lange z; ab:

Lt (2.10)

Bei Verwendung einer fokussierenden Optik ist 2,y < f und somit tritt der nichtli-
neare Fokus bereits vor dem geometrischen Fokus der Fokussieroptik ein.

Selbstphasenmodulation Da bei der Selbsphasenmodulation (SPM, engl. self
phase modulation) das nichtlineare Medium quasi-instantan auf den propagieren-
den Puls reagiert, fithrt die zeitliche Abhéngigkeit der Intensitiat zu einer schnellen
Anderung des Brechungsindex und damit zu einer Modulation der Pulsphase. Die
selbstinduzierte Pulsphase ¢ steigt mit der Propagationslénge 2 an:

err t
o(z,t) = kz — wot = woren(t)? wot (2.11)
c

mit der Wellenzahl k = 2"

c
Die Momentanfrequenz w(t) berechnet sich gemaf:

0 ol
w(t) = 28 = gy — 2022 (2.12)

i = Wn —
a0 ¢ ot
Daraus erkennt man, dass bei einem fourierlimitierten Puls die SPM in der Puls-

ol
front (— > 0) zur Erzeugung rotverschobener Spektralanteile und in der Pulsflanke

ot
oI

(— < 0) zur Erzeugung von blauverschobenen Spektralanteilen fithrt. Durch die

Zeitabhangigkeit der Intensitdt werden neue Frequenzen erzeugt und das Spektrum
symmetrisch verbreitert, wahrend die zeitliche Pulsform erhalten bleibt. Die durch

9
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Abbildung 2.2: In (a) ist die Anderung der Momentanfrequenz w(t) mit der Zeit
(rot, durchgezogene Linie) und der Eingangspuls (blau, gestrichelte Linie) dargestellt.
Abbildung (b) zeigt das Eingangsspektrum (blau) und das durch SPM verbreiterte
Spektrum (rot, schattiert). Die Kurven stammen aus einer Simulation eines 40 fs
langen sech-Pulses bei einer Zentralwellenldnge von A = 780 nm.

die SPM erreichte spektrale Verbreiterung in z.B. einem Filament ist ein wichti-
ger Effekt, der die Verkiirzung der Pulsdauer hochenergetischer Laserpulse moglich
macht. In Abbildung 2.2 wird die Auswirkung der Phasendnderung am Beispiel eines
sech-Pulses mit einer Pulsdauer von 40 fs bei einer Zentralwellenlange von 780 nm
verdeutlicht.

Das Spektrum wird dabei symmetrisch verbreitert, wobei die Modulation durch
Interferenz der erzeugten Spektralanteile zustande kommt.
Bei den in dieser Arbeit verwendeten hohen Intensitaten ist die SPM in den meis-
ten Glasern bereits sehr stark. Eine gleichzeitig raumlich und zeitlich kontrollierte
Auswirkung des Kerr-Effekts auf den Strahl ist deshalb schwierig. Die Verwendung
von Edelgas als Medium hat im Gegensatz zu Festkorpern den Vorteil, dass es sehr
hohe Intensitaten zulésst, ohne dass die zeitliche Struktur der Pulse aufgebrochen
wird. Deshalb werden in den meisten Experimenten Filamente in Edelgasen erzeugt,
in denen durch die Fiihrung des Strahls eine kontrollierte spektrale Verbreiterung
iiber einen ausgedehnten Propagationsbereich erfolgen kann.

2.1.3  Self-Steepening

Durch die Erhohung des Brechungsindex bei hohen Intensitaten kommt es zusétzlich
zu einer Verringerung der Gruppengeschwindigkeit v,. Diese fithrt zu dem Effekt des
sogenannten Selbst-Aufsteilung (engl. Self-Steepening) und duflert sich darin, dass
Anteile des Pulses mit hoherer Intensitdt denen mit niedrigerer Intensitét zeitlich
nachlaufen. Fiir einen ultrakurzen Puls bedeutet das, dass sich seine Flanken schnel-
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Abbildung 2.3: In Abbildung (a) ist der Eingangspuls (blau, gestrichelt) und der in
der hinteren Pulsfront aufgesteilte Puls (rot, schattierte Fliache) dargestellt. Abbildung
(b) zeigt den Einfluss des Self-Steepening auf das Spektrum (rote, durchgezogene Linie)
des in Abschnitt 2.1.2 simulierten sech-Pulses. Zum Vergleich ist das durch reine SPM
resultierende Spektrum (blau, gestrichelt) abgebildet.

ler ausbreiten als die Pulsspitze, und deshalb diese von der hinteren Flanke eingeholt
wird. In Abbildung 2.3(a) ist die durch die Selbst-Aufsteilung verursachte Asymme-
trie im zeitlichen Pulsprofil dargestellt. Durch diese werden unterschiedliche zeitli-
che Phasen in der vorderen und hinteren Flanke des Pulses erzeugt. Dies bewirkt
im Spektralbereich die Erzeugung zusatzlicher hochfrequenter Spektralanteile und
findet so lange statt, bis der Einfluss der Dispersion auf die erzeugten Frequenzen
so grof} wird, dass der Puls zeitlich auseinander lauft [DeM67].

Im Gegensatz zur bereits erlauterten SPM ist die Verbreiterung des Spektrums
asymmetrisch. Abbildung 2.3(b) zeigt die Auswirkungen des Self-Steepening auf
die Verbreiterung des Spektrums.

2.1.4 Plasmaerzeugung

Die Erzeugung eines Plasmas und die damit verbundene Fluoreszenz im Gas ist
ein wesentliches dufleres Erkennungsmerkmal eines Femtosekunden-Filaments. Die
Farbe der Fluoreszenz hangt von der verwendeten Gassorte ab und ist im Fall von
Xenon oder Argon blaulich, sieche Abb. 2.4. Die mit der Ionisation des Mediums
verbundene Anderung des Brechungsindex ist ein entscheidender Faktor, der zur
Ausbildung eines Filaments fithrt und wird deshalb im Folgenden beschrieben.

Je nach Intensitdt des eingestrahlten Laserfeldes kann die Entstehung eines Plas-
mas in zwei unterschiedlichen Regimen beschrieben werden. Ist die Stéirke des La-
serfeldes wesentlich kleiner als die Starke der inner-atomaren Felder, so entstehen
freie Elektronen durch Multiphotonenionisation (MPI, engl. multiphoton ionizati-
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Abbildung 2.4: Foto eines etwa 30 cm langen Filaments in einer mit Xenon gefiillten

Zelle bei einem Druck von 300 mbar.

on), wobei die zur Ionisation benétigte Energie durch die Absorption von mehreren
Photonen erreicht wird. Es konnen aber auch mehr Photonen, als zum erreichen der
Ionisationsgrenze notig waren absorbiert werden, wobei das Elektron in diesem Fall
an zusatzlicher kinetischer Energie gewinnt. Dieser Fall wir als Ionisation iiber die
Schwelle hinaus bezeichnet (ATI, engl. above threshold ionisation). Bei Intensitaten
oberhalb von ~ 10 W/cm? wird das Atompotential durch das starke elektrische
Laserfeld deformiert und das Tunneln des Elektrons ist moglich. Zur Veranschauli-
chung sind alle drei Effekte in Abb. 2.5 schematisch dargestellt.

Die verschiedenen Regime werden durch den Keldysh-Parameter v unterschieden.
Dieser ist definiert als das Verhéltnis der Laserfrequenz wy zur Tunnelfrequenz wiunnel
und kann in Abhangigkeit des Ionisationspotentials I, und der elektrischen Feldstér-
ke des Lasers & geschrieben werden als [Fer03]:

wo 2]pmew(2)
= =, 2.13
7 Wiunnel 62802 ’ ( )

mit der Elementarladung e und der Elektronenmasse m,.. Im Regime v > 1 wird die
Ionisation durch MPI erreicht, und im Regime v < 1 iiberwiegt die Tunnelwahr-
scheinlichkeit. Die bei der Ausbildung eines Filaments bei der Selbstfokussierung
entstehenden Intensitéiten, die im Bereich von 10'® bis 104 W /cm? liegen, siehe Ab-
schnitt 2.3.3, bewirken die Bildung eines Plasmas durch MPI.

Die erzeugten freien Elektronen schwingen bei Abwesenheit des elektrischen Feldes

mit der Plasmafrequenz wy:

2 e’ N,
B Me€o

mit der freien Elektronendichte N, (7,t), die durch die Ionisation verursacht wird.

Fiir die Dispersionsrelation, die durch das Plasma verursacht wird, gilt:

w (2.14)

. won
wi = wg + czk:g mit k, = . P (2.15)
und es ergibt sich fiir den Brechungsindex n,, der folgende Zusammenhang:
np(7,t) = 4|1 — w—g ~1-— 22(2) (2.16)
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MPI ATI Tunnel-
ionisation
Abbildung 2.5: Abbildung (a) zeigt die schematische Darstellung der Multiphoto-
nenionisation (MPI), die bei v > 1 zur Bildung von freien Elektronen fiihrt. In (b)
ist die Ionisation iiber die Schwelle hinaus (ATI) durch Absorption weiterer Photonen
dargestellt. Abbildung (c) zeigt die Tunnelionisation, die im Bereich v < 1 dominiert.

Dabei hangt N, und damit w;, stark von der Intensitét des eingestrahlten Feldes ab.
Im Fall von Argon sind 11 Photonen bei einer Laserwellenlange von 800 nm noétig,
um das Ionisationspotential [, zu tiberwinden.
Die zeitabhingige Anderung des Brechungsindex hat einen Einfluss auf die Spek-
tralkomponenten des Laserpulses. Fiir die durch das Plasma verursachte nichtlineare
Phase gilt:

e?N,(t) B

t) = )
#olt) 2Me€qwoC

(2.17)

In Abbildung 2.6(a) ist die durch das Plasma verursachte Brechungsindex-Anderung
und die resultierende zeitliche Anderung der Momentanfrequenz Aw = —d¢p,,/0t
fiir einen Gaufipuls ohne Beriicksichtigung der Dispersion dargestellt. Die schnel-
le Erzeugung des Plasmas in der Pulsfront und die langsame Rekombination der
Elektronen im Pikosekunden-Bereich verursachen den dargestellten Brechungsindex-
Verlauf. Da die freie Elektronendichte mit der Propagation des Pulses im Medium
ansteigt, nimmt der Brechungsindex n, mit der Zeit ab. Aus der Bildung des Plas-
mas resultiert folglich die bevorzugte Erzeugung von Frequenzkomponenten auf der
blauverschobenen (Anti-Stokes) Seite des Spektrums [Woo88]. In Abbildung 2.6(b)
ist die durch das Plasma verursachte spektrale Verbreiterung ersichtlich. Zusammen
mit der bereits erlduterten asymmetrischen Verbreiterung, die durch das Self Stee-
pening hervorgerufen wird, bewirkt dies die charakteristische stark asymmetrische
Verbreiterung in Richtung blauer Frequenzanteile wihrend der Propagation des Pul-
ses in einem Filament [Yan84].

Aufgrund der Intensitdtsabhéangigkeit der Elektronendichte ist die Absenkung des
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Abbildung 2.6: Schematische Darstellung der durch das Plasma verursachten Ande-
rung des Brechungsindex auf einen Gauflpuls ohne Beriicksichtigung der Dispersion. In
(a) ist die Anderung der Momentanfrequenz iiber der Zeit und (b) ist die resultierende
spektrale Verbreiterung ersichtlich.

Brechungsindex im Zentrum des Strahls maximal. Diese rdumliche Abhéngigkeit hat
die Wirkung einer Streulinse und fithrt damit zur Defokussierung des Laserstrahls.
In Kombination mit der durch den Kerr-Effekt verursachten Selbstfokussierung kann
sich ein selbstgefithrter Kanal ausbilden. Die vorhandenen Modelle zur Ausbildung
eines solchen Filaments sollen im Abschnitt 2.2 diskutiert werden. Da die Plasma-
Gruppenverzogerungsdispersion aufgrund des abgesenkten Brechungsindex im sicht-
baren Bereich negative Werte annimmt, besitzt im Gegensatz zu optischen Glédsern
das Plasma eine negative Dispersion. So ermoglicht das durch die intensiven Pulse
verursachte Plasma die Selbstkompression der Pulsdauer wiahrend der Filamentati-
on [Sho03, Wag04], siehe auch Abschnitt 2.3.1.

2.2 Modelle zur Filamentbeschreibung

Um das Phédnomen der Filamentation theoretisch beschreiben zu konnen, gibt es ver-
schiedene Modelle, die jeweils durch unterschiedliche experimentelle Beobachtungen
gestiitzt werden. Grundlage aller Modelle ist die bereits in Abschnitt 2.1 eingefiihrte
selbstfokussierende Eigenschaft eines intensiven Laserstrahls im Medium.

2.2.1 Modell der Selbstfiihrung

Bei dem Modell der Selbstfithrung (engl. self-guiding oder self-channeling) wird
angenommen, dass eine quasi-stabile Fithrung des Strahls in einem Filament haupt-
séchlich durch das Gleichgewicht zweier nichtlinearer Effekte erreicht wird.
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Abbildung 2.7: Schematische Darstellung des Modells der Selbstfithrung. Das Fila-
ment wird durch eine dynamische Abfolge von fokussierenden- und defokussierenden
Regionen gebildet.

Die durch den Kerr-Effekt verursachte Selbstfokussierung des Strahls konkurriert
dabei mit der defokussierenden Wirkung des durch Ionisation erzeugten Plasmas.
Wird ein Gleichgewicht zwischen beiden Effekten erreicht, so wird der Strahl in
einem Kanal mit stabilem Durchmesser gefiihrt. In Abbildung 2.7 ist das Prinzip
dieses Modells schematisch dargestellt. Dabei wird angenommen, dass sich ein dy-
namisches Gleichgewicht zwischen Fokussierung und Defokussierung einstellt, bis
die Fiihrung durch Verluste aufbricht. Das Filament erreicht dabei eine Lange, die
einem Vielfachen der Rayleigh-Léange zr entspricht. Dieses Modell wird von expe-
rimentellen Beobachtungen gestiitzt, bei denen Filamente von iiber 20 m Lénge
erzeugt wurden [Bra95], die Anwendung in der Meteorologie finden [Kas00, Roh10].
Die Selbstfithrung des Strahls resultiert, wenn die durch das Plasma verursachte An-
derung des Brechungsindex und die Kerr-Nichtlinearitét die gleiche Groenordnung
haben. Da beide Effekte in unterschiedlicher Weise von der Intensitat abhédngen, ist
diese der mafigebliche Parameter bei der Ausbildung eines Filaments. Das dynami-
sche Gleichgewicht erzwingt eine Begrenzung der Intensitat innerhalb des Filaments,
siehe Abschnitt 2.3.3. Die Fiihrung des Strahls im Filament wird beendet, sobald
die bendtigte Intensitidt zum Aufrechterhalten des Gleichgewichts nicht mehr vor-
handen ist. Das Ende der Fithrung kann auf die dispersive Verbreiterung der Pulse,
die Abstrahlung der Intensitét in das Reservoir, das den Filamentkern umgibt, siehe
Abschnitt 2.3.2, oder durch Plasma verursachte Absorptionsverluste bei der Propa-
gation zuriickgefithrt werden [Nib97]. Durch die angefithrten Nichtlinearitaten kann
auch das in Experimenten beobachtete Strahlprofil erklart werden, das aus einem
Weillichtkern besteht, der von einem Reservoir kaum verbreiterter Strahlung und
farbigen Ringen umgeben ist, sieche Abschnitt 2.3.2.
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Abbildung 2.8: Schema des Moving Focus Modells zur Erklarung der Ausbildung
eines Filaments fiir einen ultrakurzen Puls. Im Bereich tp bis tg, in dem die Puls-
leistung oberhalb der kritischen Leistung Pyt liegt, fokussieren die verschiedenen
Zeitabschnitte auf verschiedene Punkte der Ausbreitungsrichtung z. Der Abschnitt
mit der Spitzenintensitit zur Zeit tg definiert den Filamentanfang.

2.2.2 Modell des bewegten Fokus

Das Moving Focus Modell (deutsch: Modell des bewegten Fokus) [Bro97, Lug68,
She84] ist eine alternative Beschreibung zu dem soeben eingefithrten Modell der
Selbstfithrung. Es wurde fiir Pulse mit nicht mehr als 10 optischen Zyklen unter der
Einhiillenden, einer glatten Pulsform und einer Leistung, die im Bereich der kriti-
schen Leistung liegt, eingefithrt [Mar75].

In diesem Modell werden unterschiedliche Zeitabschnitte des Pulses, die verschie-
dene Intensititen aufweisen, unabhéngig voneinander auf verschiedene Punkte der
Strahlachse fokussiert [Lan98]. Zur Veranschaulichung ist das Schema in Abb. 2.8
skizziert. Ein Zeitabschnitt des Pulses erfihrt eine Selbstfokussierung, wenn er die
kritische Leistung P iibersteigt. Die Abschnitte, deren Leistung unterhalb von
Pyt liegt, werden zerstreut und bilden das das Filament umgebendes Reservoir.
Bei diesem Modell werden die auf einander folgenden Fokuspositionen der einzelnen
Leistungssegmente als Filament wahrgenommen, und es kommt deshalb zu keiner
Ausbildung eines selbstgefiihrten Lichtkanals. Die Ausdehnung des Filaments wird
durch die Beugung des Strahls begrenzt und entspricht im Gegensatz zum Modell
der Selbstfiihrung nur der Rayleigh-Lange. Das Filament endet fiir alle Pulsenergien
an der gleichen Position, die der Brennweite f der fokussierenden Optik entspricht,
und ist somit unabhéngig von der Intensitdt. Der Anfang des Filaments ist defi-
niert als die Stelle, an der der Abschnitt des Pulses mit maximaler Intensitit seine
nichtlineare Fokusposition besitzt. Durch Erhéhung der Strahlintensitit wird der
Anfangspunkt des Filaments, wie auch beim Modell der Selbstfiihrung, in Richtung
der Laserquelle verschoben.

Das Mowving Focus Modell sagt voraus, dass sich nur ein kleiner Anteil der Energie
im Filament befindet, da jeder Anteil des Eingangspulses jenseits seines Fokus aus
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der Propagationsachse gebeugt wird [Bro97]. Zu erwédhnen ist, dass in diesem Modell
die durch die Propagation in einem Gas verursachten Plasma-Effekte nicht bertick-
sichtigt werden. Das Modell setzt voraus, dass ein fokussierter Zeitabschnitt keinen
Einfluss auf die nachfolgende Propagation der Zeitabschnitte eines Pulses hat. Setzt
in der hinteren Pulsflanke die durch das Plasma verursachte Defokussierung ein, so
kann dieses Modell nur auf die vordere Flanke des Pulses angewendet werden. Da die
rdumlich und zeitlich gekoppelte Dynamik der Pulse im Filament in diesem Modell
nicht beriicksichtigt wird, konnen viele experimentelle Beobachtungen mit diesem
Modell nicht erklart werden.

2.2.3 Modell der dynamischen riaumlichen Wiederauffiil-
lung

Das Modell der dynamischen rdumlichen Wiederauffilllung (engl. dynamic spatial
replenishment) [M1é98] berticksichtigt die Selbstfokussierung, die Multiphotonen-
absorption, die Gruppenverzogerungsdispersion (GDD) und die Erzeugung freier
Elektronendichten. Durch Berticksichtigung der raumlichen Dynamik ist dieses
Modell eine Erweiterung des Moving Focus Modells.

Das zeitliche Verhalten des Pulses wahrend der Propagation im Filament wird fol-
gendermaflen erklért: Bei der Propagation in Luft wird zunéchst aus der Pulsspitze
ein gefiihrter Kanal gebildet. Ein dort auftretender Energieverlust kann durch die
nachlaufende Flanke dynamisch wieder aufgefiillt werden. Analog zu dieser zeitli-
chen Dynamik sind auch raumliche Effekte zu erwarten. So ist der Filamentkern von
einem Reservoir umgeben. Dadurch, dass die Strahlung aus dem Reservoir in den
Kern zuriick fokussiert, wird die Propagation des Filaments tiiber die Fokuslange
hinaus begriindet.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dass aufgrund der vielen unterschiedlichen
nichtlinearen Prozesse, die bei der Ausbildung eines Filaments involviert sind, die
Einigung auf ein einzelnes Modell schwierig ist. Die raum-zeitliche Struktur des
Strahlprofils nach der Filamentation ist auflerst komplex und muss im Experiment
genau analysiert werden. Es ist noch immer Bestandteil der Forschung, die Aus-
wirkung der einzelnen beteiligten nichtlinearen Effekte auf die Propagation der
Pulse im Filament zu untersuchen. So wird derzeit diskutiert, in wieweit Kerr-
Nichtlinearitdten hoherer Ordnung, die in dieser Arbeit nicht weiter ausgefiihrt
werden, an der Fiithrung des Stahls im Filament maBgeblich beteiligt sind [Kas09,
Lor10]. Die vorgestellten Modelle sind auf bestimmte Teilaspekte des Phénomens
der Filamentation begrenzt. Sie erklaren zum Teil nicht die Selbstkompression des
Strahls wihrend der Filamentation, die bei einigen Experimenten auftritt und sind
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zudem widerspriichlich zu den beobachteten hohen Effizienzen. Durch gezielte Stu-
dien der Eingangsparameter konnen experimentelle Untersuchungen die Beteiligung
der Effekte eingrenzen und die Entwicklung der numerischen Modelle unterstiitzen.
Diesbeziiglich ist insbesondere eine Untersuchung der Pulseigenschaften direkt im
Filament von hoher Wichtigkeit, welche durch die vorherrschenden hohen Intensité-
ten eine experimentelle Herausforderung darstellt.

2.3 Selbst-induzierte Effekte im Filament auf den
propagierenden Puls

Durch die hohen Intensitaten, die bei der Fiithrung des Strahls in einem Licht-
Filament entstehen, treten durch die verschiedenen, in den Prozess einbezogenen
Nichtlinearitédten selbst-induzierte Effekte auf. Die Propagation von Pulsen in ei-
nem Filament bringt aus diesen Griinden bemerkenswerte Eigenschaften in der Zeit-
(Selbst-Kompression), Frequenz- (spektrale Verbreiterung) und Raum- (konische
Emission, Strahlprofil-Verbesserung) Doméane mit sich, die es zu einer einzigarti-
gen Quelle fiir weitere experimentelle Anwendungen machen.

In diesem Abschnitt sollen die wichtigsten Phdnomene eingefithrt werden. Diese
finden sowohl in transparenten Fliissigkeiten als auch in Festkorpern statt, wobei
das Augenmerk in dieser Arbeit auf die Filamentation in Gasen gerichtet ist.

2.3.1 Selbstkompression eines Pulses wahrend der Propaga-
tion in einem Filament

Um die Pulsdauer von intensiven Femtosekunden-Laserpulsen zu verkiirzen werden
diese in der Regel in eine mit Edelgas gefiillte Kapillare fokussiert, in der durch SPM
das Spektrum verbreitert wird. Zur Verkiirzung der Pulsdauer muss im Anschluss an
die Kapillare die Dispersion ausgeglichen werden. So kénnen mit diesem Verfahren
Pulse mit einer Pulsdauer unter 5 fs erzeugt werden.

Der Filamentationsprozess erlaubt die Reduzierung der Pulsdauer, ohne dass die Di-
spersion im Anschluss an den Prozess ausgeglichen werden muss. Dieses Verhalten
wird als Selbstkompression bezeichnet. Dabei kann unter bestimmten Bedingungen
die Eingangspulsdauer nach dem Filamentationsprozess signifikant reduziert wer-
den. Verschiedene Prozesse im Filament konkurrieren miteinander und formen die
zeitliche Struktur der Pulse [M1¢98]. Die Selbstkompression der Pulsdauer nach dem
Filament verlangt deshalb eine sorgfaltige Abstimmung der nichtlinearen Dynami-
ken in der Gaszelle [Sku06].
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In Simulationen wurde gezeigt, dass entlang der Propagation im Filament bereits
Pulse mit wenigen optischen Zyklen erzeugt werden kénnen [Cou06]. Dieser Prozess
wird durch mehrere Nichtlinearitdten, wie die Selbst-Aufsteilung und die Ionisation
gesteuert. Durch die Dynamik im Filament entstehen mehrere Refokussierungszy-
klen, in denen kurze Teilpulse erzeugt werden. Diese Refokussierungszyklen werden
durch das Zusammenspiel von Kerr-Effekt und die Erzeugung von Plasma gesteu-
ert. Die erzeugten zeitlichen Teilstrukturen und das Spektrum des Pulses &ndern
sich dabei wahrend der Propagation im Filament, so dass es eine optimale Positi-
on im selbst gefithrtem Lichtkanal gibt, an der die Pulsdauer kurz ist [Kos08]. Die
kiirzesten Pulsdauern werden dabei nach einer durch das Plasma verursachten defo-
kussierenden Phase erzeugt [Cou05]. Nach einer bestimmten Propagationsldnge im
Filament féllt die Intensitat ab, und die Effekte auf den Puls werden schwécher.
Daher behélt der aus dem letzten Zyklus entstandene Puls seine spektrale Struktur
tiber die weitere Propagationsstrecke bei [Che08].

2.3.2 Reservoir, konische Emission und Selbstheilung des
Strahlprofils

Reservoir

Das Filament besteht aus einem inneren Kern und wird von einem dynamischen
Mantel, der auch als Reservoir bezeichnet wird, umgeben [MI1698, Nib96]. Dieser
tragt dabei den grofiten Anteil der Energie, und sein Durchmesser entspricht dem
des Eingangsstrahls, wohingegen der des Kerns im Bereich von 100 pm liegt [Bra95,
Bro97, Nib96]. Nach dem Modell der dynamischen raumlichen Wiederauffillung
wird bei Strahlungsverlusten der innere Kern mit Energie aus dem Reservoir
versorgt, so dass eine dynamische Wechselwirkung zwischen den beiden Bereichen
besteht [M1698]. Wird der Energiefluss aus dem Reservoir unterbrochen, z.B. durch
rdumliche Filterung mit einer Blende, so endet die Selbstfiihrung des Strahls und
er propagiert ungefithrt weiter [Liu02]. Es zeigt sich, dass durch die dynamische
Wechselwirkung des Reservoirs mit dem Kern einerseits eine wellenlangenabhangige
Emission verursacht und andererseits die Strahlqualitédt des inneren Kerns “geséu-
bert,, wird.

konische Emission

Die eben erwahnte wellenlangenabhéangige Emission wird auch wegen ihrer raum-
lichen Verteilung im Strahlprofil als konische Emission (engl. conical emission)
bezeichnet. Die schwach divergente konische Emission, die unter einem kleinen
Winkel zur optischen Achse abgestrahlt wird, besteht aus Spektralanteilen, die
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Filament W.

Weilllichtkern
Reservoir

kegelformige Emission

Abbildung 2.9: Effekt der konischen Emission bei Propagation von ultrakurzen
Pulsen in einem Filament. Die auf der Stokes-Seite erzeugten Frequenzanteile werden
unter verschiedenen Winkeln ©, von der optischen Achse abgestrahlt. Dabei wird mit
ansteigendem Winkel die Wellenlénge kleiner.

im sichtbarem Bereich des Spektrums liegen [Nib96]. Die Emission ist wellen-
langenabhéngig, wobei sich die Beziehung zwischen Winkel und Wellenldngen
entgegengesetzt der normalen Beugung verhalt. Radial betrachtet bedeutet dies,
dass die Wellenlédnge iiber das Strahlprofil mit ansteigendem Winkel kleiner wird,
siehe Abb. 2.9. Um dieses noch nicht ganzlich verstandene Phadnomen der konischen
Emission zu erkléaren, existieren verschiedene Interpretationsansétze [Cou07]. Unter
anderem wird das Auftreten mit dem Cerenkov-Prozess begriindet [Cer37, Cer58,
Gol90, Nib96]. Dabei erzwingt die Bedingung cos (©)) = v,,/v, an den konischen
Winkel ©), wobei v,, die Phasen- und v, die Gruppengeschwindigkeit bezeichnen,
dass die unterschiedlichen Spektralanteile unter verschiedenen Divergenzwinkeln
abgestrahlt werden. Ein weiterer Ansatz macht die SPM fiir die Entstehung der
konischen Emission verantwortlich. Da die Ionisationsinduzierte SPM nur eine
Anti-Stokes-Verbreiterung bewirkt enthélt die konische Emission keine Stokes-
Anteile [Blo73, Kos97]. Des Weiteren gibt es Ansétze, die das Phanomen mit
Vierwellenmischung [Lut94b, Thé08, Xin93] und X-Wellen [Con03, DT03, Fac06]
beschreiben. Wegen der spektralen Breite und der Brillianz kann die konische
Emission im Bereich der Meteorologie Anwendungen finden [Gol02].

Selbstheilung des Strahlprofils

Durch die Selbstfithrung des Strahls in einem Filament tritt auch der Effekt der
Heilung des Strahlprofils (engl. self-cleaning) auf. Diese Verbesserung bezieht sich
allerdings nur auf den inneren Kern und ist mit Leistungsverlusten verbunden. Es
wird eine drastische Verbesserung des zentralen Strahlprofils erreicht, indem es im
Gegensatz zum Eingangsstrahlprofil die Form einer einzelnen Fundamentalmode an-
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nimmt. Liegt eine Intensitatsstorung im Strahlprofil vor, so kann die Intensitatsver-
teilung im Strahlprofil als eine Uberlagerung von verschiedenen ridumlichen Moden
hoherer Ordnung mit der Fundamentalmode gesehen werden [Pra06]. Die Selbstfo-
kussierung und damit Ausbildung eines gefithrten Lichtkanals glattet dabei nicht
das Strahlprofil, sondern agiert als ein raumlicher Filter [Liu07a]. Es fokussiert die
Fundamentalmode hoher Intensitit auf die optische Achse und bildet damit das Fi-
lament, wobei Moden héherer Ordnung durch ihre geringe Intensitét stark gebeugt
werden. Die Selbstfokussierung ist dabei der dominierende nichtlineare Effekt. Durch
ihre geringe Intensitat werden die Moden hoherer Ordnung in ihrer linearen Pro-
pagation weniger beeinflusst und nicht selbstfokussiert. Sie divergieren und machen
einen Anteil der Reservoir-Energie aus. Die Verbesserung des Strahlprofils geht aus
diesen Griinden bei Verwendung eines unsauberen Eingangsprofils mit drastischen
Verlusten einher. Es wurde gezeigt, dass diese Verbesserung der Strahlqualitéit eine
anomale Wellenlangenabhéngigkeit zeigt [Liu07a]. Dies bezieht sich dabei nur auf
die erzeugten Stokes-Anteile im Spektrum und gilt nicht fir die Anti-Stokes-Anteile.
Ursache dafiir ist die zeitliche Asymmetrie der Pulsstruktur, die bei der Propagati-
on im Filament entsteht. Die Anti-Stokes Strahlung wird dabei vorwiegend in der
hinteren Flanke des Pulses erzeugt. Dieser erfihrt allerdings eine dynamische Wech-
selwirkung mit dem durch die vordere Flanke erzeugten Plasma, und folglich kommt
es zu einer veranderten Selbstfokussierung. Demzufolge zeigt sich in diesem Bereich
des Spektrums keine Verbesserung der Strahlqualitét.

2.3.3 Intensity Clamping

Im Filament kann durch das notwendige Zusammenspiel von Kerr- und Plasma-
Nichtlinearitdt nur eine begrenzte Intensitiat gefiihrt werden. Die Kombination aus
der durch das erzeugte Plasma verursachten Defokussierung und der nattirlichen
Beugung fiihrt dazu, dass die Intensitat des fokussierten Pulses auf einen Wert nahe
der Ionisationsschwelle begrenzt wird [Bra95, Rae93]. Dieser Effekt wird auch als
Intensity Clamping bezeichnet. So fiithrt eine Erhohung der Eingangsintensitéit nicht
zwangslaufig zu einer Erhohung der gefithrten Energie im Filamentkern.
Die Intensitatsgrenze kann durch einfache Annahmen abgeschatzt werden [Kas00].
Aus der Balance zwischen der Selbstfokussierung und der Defokussierung
folgt [Bra95]:

| Anker| = |Any,| . (2.18)

Beide Brechungsindizes sind abhéngig von der Laserintensitét:
Anger := 1ol & No(I)/2Nigie =2 An, mit N (1) = o I* Nyt (2.19)

mit der kritischen Plasmadichte My = eomewi/e? wobei K die Anzahl der am
Prozess beteiligten Photonen, N, die Dichte der neutralen Atome, ok den Ionisa-
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tionswirkungsquerschnitt und 7, die Laserpulsdauer beschreiben. Die im Filament
begrenzte Intensitat lasst sich somit tiber folgende Gleichung abschétzen [Cou07]:

1
2 .\ K—1
I~ <"2th> . (2.20)

OK Tp./\/ at

Mit den angenommenen Werten fiir Luft bei Raumtemperatur und Atmosphéren-
druck (K = 8, 05 = 3.7 x 107 cm!®/(W8s), My, = 2.5 x 102 em™, ny =
3.2 x 1071 ecm?/W, N = 1.74 x 10*' cm™3), fithrt dies zu einer begrenzten
Intensitidt im Filamentkern von 1.7 x 10 W/cm? fiir einen 30-fs-Puls bei einer
Zentralwellenlange von 800 nm.

Aus der Literatur sind in Luft Werte fiir die Clamping Intensity im Bereich von
5 x 10'% W/cm? bekannt [BecO1, Kas00, Liu02]. Da die nichtlinearen Effekte im
Filament von der Spitzenintensitdt abhéngig sind, wird diese maximale Intensitat
die mogliche spektrale Verbreiterung im Filament limitieren, die ab einer bestimm-
ten Eingangsintensitit einen konstanten Wert annimmt [Liu02]. Eine weitere Er-
hohung der Eingangsintensitét fithrt zur Aufspaltung des Strahls in Multifilamente.
Anschaulich bedeutet dies, dass die iiberschiissige Pulsenergie in zusétzliche Plasma-
Kanéle aufgeteilt wird.

2.3.4 Ausbildung von Intensitatsspitzen im Filament

Wie im vorherigen Abschnitt eingefithrt wurde, ist die Intensitdt im Filament be-
grenzt. Dies ist allerdings nur im dynamischen Gleichgewicht der Fall. So kann es
zur Ausbildung von Intensitédtsspitzen kommen, wenn die hintere Pulsflanke, die
zunéchst durch die in der vorderen Pulsflanke erzeugten freien Elektronen defokus-
siert wird, eine Refokussierung auf die optische Achse erfahrt [Gaa09]. Dieser radia-
le Energiefluss verursacht eine starke Storung der lokalen Intensitédtsverteilung und
iiberwiegt iiber die langsame Dynamik der zuvor erlauterten Begrenzung der Intensi-
tit und fithrt somit zu deren Uberschreitung. Ein Modell, welches die raum-zeitliche
Dynamik im Filament widerspiegelt, ist in Abb. 2.10 dargestellt. Die Pulsdauer der
auf die optische Achse refokussierten Pulshinterflanke kann dabei im Bereich eines
einzelnen optischen Zyklus liegen. Wahrend der Propagation des Pulses im Fila-
ment finden mehrere dieser Defokusierungs- und Refokussierungszyklen statt, bevor
das Filament nicht mehr aufrecht erhalten werden kann. Die in den Intensitatss-
pitzen erzeugten Pulse hoher Intensitit bleiben dabei in einem limitierten Bereich
von wenigen Zentimetern erhalten. Dieses Verhalten konnte durch ausfiihrliche ex-
perimentelle Studien erstmals im Rahmen dieser Arbeit nachgewiesen werden, siehe
Abschnitt 3.5.1.

Eine weitere Méglichkeit der Uberschreitung der Clamping Intensity im Filament
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Plasmaerzeugung der
vorderen Pulsflanke

/

Strahlprofil

Eingangspuls

Refokussierung
Plasmadefokussierung der hinteren Puls-
der hinteren Pulsflanke flanke auf die Achse

Abbildung 2.10: Modell zur Beschreibung der Entstehung von Intensitédtsspitzen
im Filament. Entlang der Propagation im Filament wird durch die Wirkung des Plas-
mas die hintere Pulsflanke aus der optischen Achse defokussiert. Bei Erreichen von
geniigend Intensitit wird diese wieder auf die optische Achse fokussiert und bildet
einen Sub-Puls mit hoher Spitzenintensitit

ist die Anwendung einer harten Fokussierung. Numerische Simulationen zeigen, dass
die Clamping Intensity in einem Bereich von mehr als acht Rayleigh-Langen um bis
zu zwei GroBenordnungen iiberschritten wird [Kirl0]. Die sehr hohe Krimmung der
Eingangswellenfronten fithrt dabei zu einer volligen Ionisation des Mediums und
vermindert die defokussierende Wirkung des Plasmas, die fiir die Begrenzung der
Intensitit im Filament verantwortlich ist.

2.4 Frequenzerzeugung im Filament

Die im Filament iiber lange Strecken erzielten hohen Intensitéten fithren dazu, dass
auch hohere Suszeptibilitatsterme nicht mehr vernachléssigbar sind. Dies duflert sich
unter anderem in der Erzeugung der dritten harmonischen, oder hoher harmonischer
Strahlung etc..

In diesem Abschnitt sollen die Grundlagen, die zum Verstandnis der Erzeugung der
dritten harmonischen Ordnung und von hoher harmonischer Strahlung notwendig
sind, eingefiithrt werden.

2.4.1 Erzeugung der dritten harmonischen Strahlung im F'i-
lament

In isotropen Medien wie in Gasen erlauben die Symmetrieeigenschaften des Suszep-
tibilitatstensors dritter Ordnung die Erzeugung der dritten harmonischen Polarisa-
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auf optischer
Achse ~ 10 %

auBerhalb der Abbildung 2.11: Raumliche Ver-

optischen Achse ~ 90 % teilung der in einem Filament
erzeugten dritten harmonischen
Strahlung. Ein geringer Anteil der
Strahlung wird auf der optischen
Achse erzeugt.

tion der fundamentalen Frequenz wy. Die Polarisation zur Frequenzverdreifachung
ist dabei definiert als:

PO (3w) = %OX(?’)(?M LW, w, w)E (W) E(w)E (). (2.21)

Fiir eine effiziente Erzeugung der dritten harmonischen Strahlung (TH, engl. third
harmonic radiation) missen die Phasen der fundamentalen und der erzeugten Welle
iiber eine betrachtliche Wechselwirkungslénge angepasst sein. Bei einer harten Fo-
kussierung interferiert jedoch die Strahlung, die vor dem Fokus erzeugt wird, mit
der Strahlung die nach dem geometrischen Fokus entsteht. Dies ist ein Resultat
der Gouy-Phasen-Verschiebung, durch die die Energie der vor dem Fokus erzeugten
TH wieder an die Pumpstrahlung zurtickgegeben wird, so dass die Erzeugung der
TH in Luft duBlerst ineffizient wird. Bei hohen Intensitdten wird die Phasenanpas-
sung durch nichtlineare Effekte beeinflusst [Ak601, Ak602al, und die TH effizient
erzeugt [Ako02b]. Die im Filament erzeugte kohédrente Welle bei 3 wy ist mit der
fundamentalen Frequenz durch Kreuz-Phasen-Modulation gekoppelt [Ak602b]. Dies
bedeutet, dass der nichtlineare Brechungsindex der dritten harmonischen Ordnung
durch das Feld der fundamentalen Frequenz beeinflusst wird und umgekehrt. Die ge-
naue Beschreibung der Phasenanpassung und Berechnung der Effizienz der TH muss
aufgrund der beitragenden Nichtlinearitdten dhnlich wie im Fall der Filamentation
durch eine volle Simulation der nichtlinearen Propagation erfolgen. Nur ein kleiner
Energieanteil in dem gebildetem UV-Filament wird dabei auf der optischen Achse
erzeugt [Thé05], wahrend sich 90 % der erzeugten Strahlung aulerhalb der optischen
Achse befinden, siehe die schematische Darstellung in Abb. 2.11. Dies liegt an den
unterschiedlichen Phasenanpassungsbedingungen auf und auflerhalb der optischen
Achse.

Bislang war diese Strahlung durch die schlechte Effizienz auf der optischen Achse fiir
weitere Anwendungen wenig brauchbar. Ein in dieser Arbeit entwickeltes Verfahren
ermoglicht die Verstarkung der auf der optischen Achse generierten Strahlung, siehe
Abschnitt 3.6.
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2.4.2 Erzeugung hoher hamonischer Strahlung

In diesem Abschnitt sollen die Grundlagen der Erzeugung hoher harmonischer
Strahlung nur kurz angefiithrt werden. Detaillierte Studien der Erzeugung von hoher
harmonischer Strahlung mit Pulsen aus dem Filament wurden bereits in [Stella]
vorgestellt.

Die in Abschnitt 2.3.4 eingefiihrten Intensitétsspitzen, die wahrend der Propagation
im Filament entstehen, fithren zur Uberschreitung der Ionisationsschwelle und
erlauben die Erzeugung hoher harmonischer Strahlung direkt im Filament. Hohe
harmonische Strahlung besteht aus einem Frequenzkamm von Vielfachen der fun-
damentalen Frequenz, der auf einen breiten spektralen Bereich ausgedehnt ist. Ein
typisches Spektrum der erzeugten hohen harmonischen Strahlung in einem Edelgas
ist in Abb. 2.12 dargestellt. Es besteht aus ungeraden Ordnungen der Laserfrequenz
und unterteilt sich in drei Bereiche. Der Bereich, in dem harmonische Strahlung
niedriger Ordnung erzeugt wird, wird als stérungstheoretischer Bereich bezeichnet.
In diesem sinkt die Konversionseffizienz der Strahlung stark mit steigender Ordnung.
Im sogenannten Plateau-Bereich bleibt die Konversionseffizienz relativ konstant,
und im hoch energetischem Cutoff-Bereich weist diese wieder einen starken Abfall
auf. Die Entstehung der Strahlung kann mit dem semiklassischen Modell von
Corkum in drei Schritten, die sich jeden Halbzyklus des Laserfeldes wiederholen,
erklért werden [Cor93]. Dabei wird im ersten Schritt ein gebundenes Elektron durch
ein starkes Laserfeld tiber Tunnelionisation in einen Kontinuumszustand angeregt.
In dem starken Feld des Lasers wird das Elektron zunachst beschleunigt und bei
Umkehrung des Feldes wieder zum Ursprung zurtickgetrieben, wobei es im dritten
Schritt unter Aussendung hoch energetischer Strahlung rekombinieren kann. Die
drei Schritte sind schematisch in Abb. 2.13 dargestellt.

Die mittlere kinetische Energie, die das im Laserfeld beschleunigte Elektron erreicht,
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Abbildung 2.13: Das Drei-Schritt-Modell nach Corkum. (i) Ein Elektron wird um
das Maximum des elektrischen Feldes durch Tunnelionisation ins Kontinuum ioni-
siert. (ii) Das Elektron wird durch das Laserfeld im Kontinuum beschleunigt und
zuriick zum Kern getrieben. (iii) Das Elektron kann mit dem Ion unter Aussendung
hochenergetischer Strahlung rekombinieren. Die gestrichelte Linie représentiert die
Uberlagerung des Coulomb-Potentials mit dem Laserfeld.

ist im zeitlichen Mittel iiber einen optischen Zyklus durch die ponderomotorische
Energie U, gegeben:

_efep
CdAmewd

U, (2.22)

Diese ist entscheidend fiir die maximale Photonenenergie &,,,., die das Ende des
Cutoff-Bereichs festlegt. Sie berechnet sich aus der ponderomotorischen Energie U,
und dem Ionisationspotential I;,:

Eman = 31U, + I, (2.23)

Die Struktur des Spektrums im Cutoff-Bereich wird durch die Dauer der erzeugen-
den Pulse beeinflusst. Werden Pulse mit nur wenigen optischen Zyklen unter der
Pulseinhiillenden zur Erzeugung der Strahlung verwendet, so kann ein kontinuierli-
ches Spektrum im extrem ultravioletten (XUV, engl. extreme ultra violet) Bereich
entstehen, welches zur Erzeugung von Attosekunden-Pulsen genutzt werden kann.
Aus diesem Grund sollen in dieser Arbeit mittels der Filamentation moglichst kurze
Pulse erzeugt werden, um einen hohen Energiebereich im XUV und ein kontinuier-
liches Spektrum zu erreichen. Im Riickschluss ist es durch diese Auswirkungen des
elektrischen Feldverlaufs auf die hohe harmonische Strahlung auch moglich, aus den
gemessenen XUV-Spektren Aussagen iiber die lokale Intensitét der Pulsdauer im
Filament zu treffen, so dass die hohe harmonische Strahlung zur Untersuchung des
Filaments genutzt werden kann.
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Kapitel 3

Untersuchung ultrakurzer Pulse
aus einem Filament

In diesem Kapitel werden die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiithrten umfangreiche
experimentelle Ergebnisse vorgestellt, die neuartige Einblicke in die Propagations-
dynamik ultrakurzer Laserpulse in einem Filament ermoglichen.

7Zu Beginn des Kapitels werden zunéchst die mit Hilfe der Filamentation erreich-
ten Kompressionsergebnisse sowie die Anwendung dieser Pulse zur Erzeugung hoher
harmonischer Strahlung vorgestellt. Dabei beschaftigt sich Abschnitt 3.1 mit der
Selbstkompression der Pulsdauer nach dem Filament, und in Abschnitt 3.2 wer-
den Untersuchungen zur rdumlichen Verteilung des Spektrums iiber das Strahlprofil
vorgestellt. In Abschnitt 3.3 wird die Verwendbarkeit der Filament-Pulse durch Er-
zeugung hoher harmonischer Strahlung mit Photonenenergien von bis zu 124 eV
nachgewiesen. Im Rahmen dieser Arbeit wurde dariiber hinaus eine neue Methode
entwickelt, die eine direkte und einfache Verbindung von Filamentation und der Er-
zeugung hoher harmonischer Strahlung erméglicht. Diese wird in Abschnitt 3.4 und
3.5 erstmals zur Untersuchung der nichtlinearen Dynamik wéhrend des Filamen-
tationsprozesses genutzt und mit theoretischen Modellen verglichen. Des Weiteren
kann die direkt im Filament erzeugte hohe harmonische Strahlung als lokale Nichtli-
nearitat zur Untersuchung des Filaments verwendet werden. Stereographische laser-
induzierte Ionisationsmessungen (Stereo-ATI) erlauben die Messung der Pulsdauer
im Filament und die erstmalige experimentelle Identifizierung von Teilpulsen in der
zeitlichen Pulsstruktur der im Filament propagierenden Pulse. Im letzten Abschnitt
dieses Kapitels werden die vorangegangenen Erfahrungen dazu verwendet, um effi-
zient die dritte harmonische Strahlung (TH, engl. third harmonic) im Filament mit
einem gaufformigen Strahlprofil zu erzeugen.
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3.1 Selbstkompression

Die ersten Messungen der Selbstkompression nach dem Filamentationsprozess wur-
den 2006 von Stibenz et al. vorgestellt [Sti06]. Dabei ist es gelungen, Verstéarkerpulse
mit einer Pulsdauer von 45 fs auf 7.8 fs direkt in einem Filament zu verkiirzen ohne
eine weitere Dispersionskompensation zu verwenden. Dabei tritt wahrend der Fila-
mentation eine negative Dispersion auf, die ausreicht um das Austrittsfenster der
Gaszelle zu kompensieren und so etwaige dispersionskompensierende Spiegel tiber-
fliissig macht. Experimentell ist diese Eigenschaft von vielen Gruppen aber auch
oft nicht beobachtet worden. So zeigte Valera et al. kiirzlich [Varl0], dass es zwei
Bereiche fiir die Dispersion der Eingangspulse gibt, in denen Selbstkompression der
Pulse erreicht werden kann, so dass die Beobachtung dieser von den Erzeugungs-
parametern abhangt. Es konnte durch die Wahl der richtigen Dispersionsparameter
die Eingangspulsdauer von 240 fs um eine Gréfenordnung reduziert werden.

In diesem Abschnitt werden die im Rahmen dieser Arbeit erzielten Ergebnisse der
Selbstkompression in einem Filament vorgestellt [Sch09]. Bei bestimmten Parame-
tereinstellungen der Eingangspulse konnte eine Reduzierung der Pulsdauer von 35 fs
auf 8.2 fs erzielt werden. Die Energie der erzeugten kurzen Pulse nach der Selbst-
kompression betrug dabei 50 % der Eingangsenergie.

3.1.1 Experimenteller Aufbau

Um die Dauer der Pulse eines kommerziellen Verstirkersystems der Firma KMLabs!
zu verkiirzen, wurde in einer Gaszelle ein Filament erzeugt. Der experimentelle Auf-
bau ist in Abb. 3.1 dargestellt. Das Verstérkersystem lieferte Pulse mit einer Puls-
dauer von 35 fs bei einer Zentralwellenldnge von 776 nm und mit einer Pulsenergie
von 1.2 mJ bei einer Pulswiederholrate von 3 kHz. Die Qualitat des Strahlprofils
wird durch den M2-Faktor beschrieben und betrug ungefihr 1.3. Die Pulse wur-
den mit einem Silberspiegel (CM) mit einer Fokalldnge f = 2 m in eine mit Argon
gefiillte Gaszelle fokussiert. Um ein einzelnes stabiles Filament zu erzeugen wurde
das Strahlprofil mit Hilfe einer verstellbaren Kreisblende (B1), die sich direkt hinter
dem Verstarkerausgang befand, eingeschrankt. Diese Kreisblende schneidet den au-
Beren Teil des Strahlprofils ab und bewirkt durch die geometrische Einschrankung
optimierte Bedingungen fiir das Gleichgewicht zwischen der Selbstfokussierung und
[onisation. Durch die rdumliche Filterung des Eingangsstrahls konnen Stabilitat und
Qualitat des Filamentationsprozesses deutlich verbessert werden [Sti06].

Die 1 mm diinnen Fenster der Filamentzelle aus Quarzglas waren im Brewsterwinkel

'Dragon™  Multipass-Titan-Saphir ~Verstirkersystem, KMLabs. Oszillator: MTS Mini
Ti:Sapphire Laser, KMLabs.
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776 nm, 35fs, 1.2 mJ
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Druck: 0.1 - 2.5 bar SPIDER

CMf=2m

Abbildung 3.1: Schematischer Aufbau der Strecke zur Pulskompression in einem
Filament. Der Strahl aus dem Verstirker wird in eine Zelle aus Glas fokussiert, in der
Driicke im Bereich von 0 - 2.5 bar eingestellt werden kénnen. Nach der Glaszelle wird
ein Reflex von 4 % genutzt, um die Pulse im SPIDER-Aufbau zu charakterisieren. B1,
B2: Kreisblende, CM: Fokussierspiegel.

zum Eingangsstrahl angeordnet, um groflere Verluste an diesen zu vermeiden. Die
Lénge der Gaszelle betrug ungefidhr 2 m, mit ausreichend Abstand des ca. 30 cm lan-
gen Filaments von den Fenstern, um nichtlineare Effekte im Material zu verhindern.
Direkt nach der Filamentzelle wurde eine zweite Kreisblende positioniert, um das
Reservoir (vergl. Abschnitt 2.3.2) aus dem Strahlprofil herauszufiltern. Im Anschluss
an die Filamentationsstrecke wurden die Pulse mit dem SPIDER-Verfahren (engl.
spectral interferometry for direct electric field reconstruction) charakterisiert [Tac98].
Dafiir wurde lediglich ein 4 % Oberflichenreflex an einem Glassubstrat verwendet
und das Strahlprofil am Eingang in den SPIDER-Aufbau mit einer Blende stark ein-
geschrénkt. Dies erlaubte die Charakterisierung des Pulses im Zentrum des Strahl-
profils.

3.1.2 Experimentelle Ergebnisse

Mittels dieses Aufbaus konnte ein oktavbreites Spektrum mit einer fourierlimitierten
Pulsdauer von 3.5 fs durch Filamentation erreicht werden. In Abb. 3.2 ist die spektra-
le Leistungsdichte des Ausgangspulses dargestellt. Der Durchmesser der Kreisblende
(B1) wurde auf etwa 7 mm eingestellt, so dass die Energie nach der Kreisblende noch
etwa 1 mJ betrug, entsprechend einer Spitzenintensitat von Py = 28 GW. Das Fila-
ment wurde in Argon bei einem Druck von 700 mbar erzeugt. In diesem Fall liegt die
verwendete Spitzenintensitit bei dem 5.7-fachen der kritischen Leistung, ab der der
Selbstfokussierungs-Effekt relevant wird. Wird der Druck in der Filamentzelle weiter
erhoht, so fiithrt dies zu keiner weiteren spektralen Verbreiterung, sondern zu einem
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Abbildung 3.2: Spektrum vor (grau, schattiert) und nach (rot, schattiert) dem Fi-
lamentationsprozess in 700 mbar Argon, und mit SPIDER gemessene spektrale Phase.
Die gestrichelte Linie markiert die Wellenldnge, bis zu der die Phase der Pulse rekon-
struiert werden konnte.

Aufbrechen des Strahls in mehrere Teilstrahlen, sogenannte Multifilamente [Ber04].
Verursacht wird dies durch zu hohe Nichtlinearitaten im dichterem Medium, die
das Gleichgewicht zwischen den selbstfokussierenden und defokussierenden Effekten
storen und die Fithrung des Strahls in einem einzelnen Filament verhindern. Mit
einem SPIDER-Eigenbau [Raul(] wurde die Pulsdauer nach dem Filament im Zen-
trum des Strahlprofils gemessen. Es konnte eine flache Phase im Spektralbereich von
550 - 900 nm rekonstruiert werden, sieche Abb. 3.2. Durch die niedrige Intensitat der
spektralen Anteile unterhalb von 550 nm konnte kein SPIDER-Signal gemessen und
die Phase in diesem Bereich nicht rekonstruiert werden. Auch durch die Verwen-
dung eines Kristalls mit einer fiir den Wellenldngenbereich unterhalb von 550 nm
optimierten Phasenanpassung konnte hier kein Signal gemessen werden. Dies fiihrt
dazu, dass nur eine obere Grenze fiir die Pulsdauer angegeben werden kann, wobei
das Fourierlimit unter Beriicksichtigung des gesamten Spektrums 3.5 fs betragt. In
Abbildung 3.3(a) ist das SPIDER-Interferogramm und in Abb. 3.3(b) die rekon-
struierte Pulsstruktur dargestellt. Die Eingangspulsdauer konnte von 30 fs auf 8.2 fs
nach dem Filament reduziert werden, wobei nur das Spektrum beriicksichtigt wurde,
in dem die Phase rekonstruiert werden konnte, siehe gestrichelte Linie in Abb. 3.2.

Es mussten keine Dispersion kompensierenden Elemente hinzugezogen werden, da
die Pulsdauer durch den Filamentationsprozess selbst komprimiert wurde. Die iiber
das gesamte Strahlprofil integrierte Pulsenergie nach der Filamentation, die sowohl
den Weifllichtkern als auch das Reservoir einbezieht, weist kaum Verluste auf. Fiir
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Abbildung 3.3: (a) Gemessenes SPIDER-Interferogramm, das auf den Spektral-
bereich des fundamentalen Spektrums, durch Subtraktion der Mischfrequenz im Fre-
quenzraum, zuriickgeschoben wurde. (b) Rekonstruierte zeitliche Pulsstruktur nach

dem Filamentationsprozess.

experimentelle Anwendungen, wie die Erzeugung hoher harmonischer Strahlung,
ist allerdings nur das oktavbreite Spektrum im Weillichtkern nutzbar. Dieses kann
durch die Anwendung einer Blende (B2) nach dem Filament von der unbrauchbaren
Strahlung im Reservoir getrennt werden. Im vorliegenden Fall konnten 50 % der Ein-
gangsleistung im Weifllichtkern gemessen werden. Um Néheres iiber die rdumliche
Verteilung des Spektrums entlang des Strahlprofils zu erfahren wird eine detaillierte
Studie des Spektrums entlang des raumlichen Strahlprofils im néchsten Abschnitt
vorgestellt. Der Einfluss der Eingangsdispersion auf die Dauer der Pulse nach dem
Filament wird in Abschnitt 3.5.2 ndher untersucht.

3.2 Raumliche Untersuchung des Strahlprofils

Durch die wechselseitige Kopplung von zeitlicher und raumlicher Dynamik bei der
Propagation im Filament ist das raumliche Strahlprofil ein wichtiger Untersuchungs-
aspekt. Wie bereits erwédhnt, ist fiir die Erzeugung stabiler Filamente ein gutes
Strahlprofil hilfreich. Andererseits wurde in zahlreichen Arbeiten eine Sduberung des
urspriinglichen Strahlprofils beobachtet [Liu07a, Pra06], sieche auch Abschnitt 2.3.2.
Dieses Kriterium ist hinsichtlich weiterer Anwendungen von Vorteil. Allerdings be-
steht der Strahl nach der Filamentation aus einem Weifllichtkern, der die kurze
Pulsdauer unterstiitzt, und einem umgebenden Reservoir, aus nicht von der SPM
beeinflussten fundamentalen Strahlung. Zusétzlich werden oft Spektralanteile der
konischen Emission, bei der verschiedene Wellenldngen unter unterschiedlichem Win-
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Abbildung 3.4: Aufbau zur Messung der rdumlichen Verteilung der spektralen
Anteile im Strahlprofil nach der Filamentation. Das Strahlprofil wird nach Durchlaufen
unterschiedlicher Bandpassfilter mit einer CCD-Kamera aufgenommen.

kel im Filament abgestrahlt werden, im &dufleren Bereich um den Kern beobachtet,
siehe Abschnitt 2.3.2.

Zair et al. zeigte, dass es im Zeitbereich zu einer Doppelpulsstruktur im &ufleren
Bereich des Strahlprofils nach der Filamentation kommt [Zai07]. Demzufolge ist es
hinsichtlich weiterer Anwendungen der Pulse nach dem Filamentationsprozess wich-
tig, die spektrale Verteilung entlang des Profils zu kennen und entsprechend zu
filtern.

In diesem Abschnitt werden Messungen zur spektralen Verteilung entlang des
Strahlprofils nach dem Filamentationsprozess vorgestellt [Sch09]. Es wird gezeigt,
dass nur in einem begrenzten Bereich alle Spektralkomponenten vorhanden sind.

Experimenteller Aufbau

Um die rdumliche Verteilung der Wellenldngen entlang des Strahlprofils nach der
Filamentation zu untersuchen, wurde das Profil verschiedener spektraler Bereiche
getrennt von einander aufgenommen. Fiir die Messung wurde der in Abb. 3.4
dargestellte Aufbau verwendet. Der Strahl wurde nach der Filamentation mit einer
CCD-Kamera nach Durchlaufen unterschiedlicher Bandpass-Filter aufgenommen.
Es wurden Profile im Wellenlangenbereich von 500 - 900 nm gemessen, wobei die
volle Halbwertsbreite der Filter jeweils im Bereich von 10 nm lag.

Experimentelle Ergebnisse

Abbildung 3.5 zeigt die Position der verschiedenen spektralen Anteile entlang des
Radius im Strahlprofil. Fiir die Aufnahme wurden in dem gezeigtem Spektralbereich
17 verschiedene Filter verwendet. Zu jeder Messung wurde eine Projektion der hori-
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Abbildung 3.5: (a) Radumliche Verteilung der spektralen Anteile im Strahlprofil nach
der Filamentation. Es ist die Wellenldnge gegen den Strahlradius aufgetragen. Die auf
der z-Achse aufgetragene Intensitét ist fiir jede Wellenldnge auf eins normiert und iiber
der Wellenlédngenachse geglattet. Schematisch dargestellt ist der Weifllichtkern und die
diesen umgebenden Ringstrukturen. (b) Foto des Strahlprofils nach der Filamentation.

zontalen Achse erstellt und damit ein iiber der Wellenldngenachse gegléttetes Profil
erstellt, wobei die Intensitdt unabhangig fiir jede Projektion normiert wurde. Es ist
ein deutlicher Kern in der Mitte des Profils zu erkennen, in dem alle spektralen
Komponenten von 500 - 900 nm vertreten sind. Nur in diesem Bereich wird die kur-
ze Pulsdauer von der Breite des Spektrums unterstiitzt. Dieser Weifllichtkern wird
im &duflerem Bereich von einem Reservoir mit nicht merklich verbreiteter fundamen-
taler Strahlung umgeben und einem Ring in dem die kurzwelligen Spektralanteile
dominieren. Die héufig nach der Filamentation im Strahlprofil beobachtete koni-
sche Emission, die sich dadurch auszeichnet, dass die kiirzeren Wellenlangen unter
einem grofleren Divergenzwinkel abgestrahlt werden, vergl. Abschnitt 2.3.2; konnte
in dieser Messung nicht beobachtet werden. Einerseits konnte dies an der kurzen
Propagationslange des Filaments von etwa 30 cm liegen, denn die konische Emission
wird dominanter bei deutlich langeren Filamenten. Andererseits konnte diese vom
dominanten Reservoir iiberdeckt worden sein.

Im WeiBllichtkern befindet sich etwa 50 % der Eingangsintensitit. Fiir weitere Ex-
perimentelle Anwendungen, wie die Erzeugung von hoher harmonischer Strahlung
der fundamentalen Wellenlénge, sieche Abschnitt 3.3, wird der Weilichtkern fiir die
Erzeugung von XUV-Spektren mit einer Kreisblende von der restlichen Strahlung
getrennt.
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3.3 Anwendung von Pulsen nach der Filamenta-
tion

Die ersten experimentellen Ergebnisse zur Erzeugung hoher harmonischer Strahlung
nach der Filamentation wurden 1998 von Lange et al. durchgefiithrt [Lan98]. Die Pul-
se nach der Filamentation hatten 0.3 mJ Pulsenergie und eine Pulsdauer von 70 fs.
Mit diesen Pulsen konnte hohe harmonische Strahlung bis zur 15-ten Ordnung in
Xenon in einer Gaszelle erzeugt werden. Zair et al. [Zai07] verkiirzte 30-fs-Pulse nach
dem ersten Filament auf 9.9 fs und nach einer weiteren Filamentationsstufe auf 4.9 fs,
wobei die Energie nach der zweiten Stufe 70 pJ betrug. Es konnten hohe harmoni-
sche Strahlung bis zur 33-ten Ordnung in Argon gemessen werden. Dabei wurde eine
geringe Verbreiterung einzelnen harmonischen Ordnungen beobachtet, bis hin zu ei-
ner leichten Uberlappung der einzelnen Ordnungen. Wie bereits in [Ste09] gezeigt,
konnen die verkiirzten Pulse nach dem Filamentationsprozess dazu genutzt werden,
um ein kontinuierliches XUV-Spektrum im Cutoff-Bereich zu erzeugen, welches der
erste Schritt zur Erzeugung eines isolierten Attosekunden-Pulses ist.

In diesem Abschnitt wird die erzeugte hohe harmonische Strahlung mit Pulsen, die
in einem Filament verkiirzt wurden, vorgestellt. Es wird gezeigt, inwiefern die er-
zeugte XUV-Strahlung durch die Parameter, unter denen das Filament initiiert wird,
beeinflusst wird. Darunter wird insbesondere die Abhéngigkeit der Pulsdispersion
auf die XUV-Spektren untersucht. Diese Erkenntnisse sind wichtig, da sie zum Ver-
stdndnis der Untersuchungen beitragen, bei denen die hohe harmonische Strahlung
zur indirekten Analyse der zeitlichen Dynamik im Filament genutzt wird (siehe Ab-
schnitt 3.5.1).

3.3.1 Experimenteller Aufbau

Zur Erzeugung hoher harmonischer Strahlung wurde der in Abschnitt 3.1 beschrie-
bene Aufbau fiir das Filament beibehalten. Im Vergleich zu den Messungen, die im
vorherigen Abschnitt prasentiert wurden, haben sich die Laserparameter verdndert,
so dass jetzt nach Einstellung des Durchmessers der Kreisblende (B1) auf einen
Wert von 7.0 mm eine Energie von 0.85 mJ gemessen wird, die zur Erzeugung eines
stabilen einzelnen Filaments in 450 mbar Argon fiihrt. Eine zweite Kreisblende (B2)
wird bendtigt, um den Weillichtkern vom geringfiigig verbreiterten Reservoir und
eventuell der durch konische Emission entstandenen Strahlung zu trennen, vergl.
Abschnitt 2.3.2 und 3.2 [Liu07b]. Nur dieser Bereich ist zur Erzeugung hoher har-
monischer Strahlung geeignet [Sku06]. Nach Passieren dieser Kreisblende (B2) mit
einem Durchmesser von 3 mm verbleibt 0.3 mJ Pulsenergie zur Erzeugung der ho-
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Abbildung 3.6: Schematischer Aufbau zur Erzeugung hoher Harmonischer nach
Pulskompression im Filament. Die Einfiigung zeigt das Schema der Semi-infiniten-
Gaszelle (SIGC) in der die erzeugte hohe harmonische Strahlung einen abrupten Uber-
gang ins Vakuum erfdhrt, das durch eine durch den Laser geschossene Lochblende rea-
lisiert wird. B2: Kreisblende, DCM1 und DCM2: dispersionskompensierende Spiegel,
L1: fokussierende Linse.

hen harmonischen Strahlung. Die Pulse werden mit einer 4-mm dicken Quarzlinse
mit einer Brennweite von 500 mm durch ein 2-mm dickes CaFs-Fenster in eine Zelle
fokussiert, die mit unterschiedlichen Edelgasen bei niedrigen Driicken befiillt wer-
den kann. Die schematische Darstellung des Aufbaus ist in Abb. 3.6 gezeigt. Um
eine kurze Dauer der Pulse am Erzeugungsort der harmonischen Strahlung zu ge-
wahrleisten, wurde die Dispersion mit 8 Reflexionen auf dispersionskompensierenden
Spiegeln? (DCMs, engl. double-chirped mirror) vorkompensiert [Kar01]. Die Spiegel
erzeugen insgesamt eine negative GDD von ungefihr —560 fs?. Dabei betragt die
GDD des zu kompensierenden Materials von Fenstern und Linse insgesamt 4260 fs®.
Die restliche Dispersion ist in diesem Fall auf das Filament zuriickzufiihren. Die Dau-
er der Pulse wird mit SPIDER charakterisiert.

Die XUV-Strahlung wird in einer Semi-infiniten Gaszelle (SIGC, engl. semi-infinit
gas cell) erzeugt [Pap01, Pea98]. Diese besteht aus einer Gaszelle mit einem Ein-
gangsfenster und einem abrupten Ubergang ins Vakuum. Das Eingangsfenster ist
weit von dem durch den Fokus definierten Wechselwirkungsbereich entfernt. Der
abrupte Ubergang wird realisiert, indem eine Lochblende mit dem Laserstrahl in ein
diinnes Metallplattchen geschossen wird.

In der SIGC befindet sich ein Edelgas, in dem die hohe harmonische Strahlung er-
zeugt wird. Im Anschluss an die SIGC propagiert der Laserstrahl weiter im Vakuum.
Es werden Driicke von unter 5 x 10~% mbar in der Vakuumkammer erreicht, die no-
tig sind, um die erzeugte XUV-Strahlung nahezu absorptionsfrei in den Detektor

2VENTEON Laser Technologies, DCM-Spiegel, Typ DCM7, Designwellenlinge: 600 - 1200 nm
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Abbildung 3.7: Charakterisierung der Pulsdauer nach der Filamentation. (a) Spek-
trum vor und nach den dispersionskompensierenden Spiegeln (DCM), sowie die zuge-
horige rekonstruierte spektrale Phase. (b) Rekonstruierte Pulsstruktur nach Filamen-
tation und den DCMs.

propagieren zu lassen. Die erzeugte hohe harmonische Strahlung wird mit einem
Monochromator?® spektral aufgespalten und das Signal mit einer Mikrokanalplat-
te (MCP, engl. multi-channel plate) gemessen.

3.3.2 Experimentelle Ergebnisse

In Abb. 3.7(a) ist das Spektrum vor und nach den Reflexionen auf den DCMs, sowie
die rekonstruierte Phase aus dem gemessenen SPIDER-Interferogramm nach den
DCMs dargestellt. Die spektrale Bandbreite der Spiegel unterstiitzt nicht die volle
Bandbreite des Spektrums nach der Filamentation, so dass das Spektrum unterhalb
von 600 nm nicht fiir den Puls genutzt werden kann. Die rekonstruierte zeitliche
Struktur der erzeugten 7-fs-Pulse ist in Abb. 3.7(b) dargestellt. Dabei haben diese
kurzen Pulse eine Spitzenintensitit von 25 GW.

Im Folgenden soll der Einfluss von unterschiedlichen Parametern auf die erzeugte
hohe harmonische Strahlung studiert werden.

Einfluss der Pulsdauer

Bereits die Spitzenintensitat der 7-fs-Pulse ist ausreichend, um verbreiterte Spektren
der hohen harmonischen Strahlung in der SIGC zu beobachten. Abbildung 3.8(a)

3Horiba-Jobin-Yvon, Typ LHT 30, Gitter: 500 Linien/mm
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Abbildung 3.8: XUV-Strahlung erzeugt in 5 mbar Xenon mit Pulsen unterschiedli-
cher Dauer. (a) Hohe harmonische Strahlung erzeugt mit 7-fs-Pulsen nach Filamentati-
on in 450 mbar Argon und anschlieBender Pulskompression mit DCMs. Zum Vergleich
ist XUV-Strahlung dargestellt, die mit 30-fs-Pulsen vergleichbarer Spitzenintensitét
erzeugt wurde. (b) Durch Hineinstellen von 6.35 mm Quarzglas (FS) in die Propagati-
onsstrecke wurden die Pulse auf 80 fs gestreckt und harmonische Spektren gemessen.
Zum Vergleich ist das bereits in (a) dargestellte XUV-Spektrum, das mit 7-fs-Pulsen
erzeugt wurde, aufgetragen.

zeigt Spektren der XUV-Strahlung in 5 mbar Xenon, die mit Pulsen unterschiedli-
cher Dauer generiert wurden. Die mit den durch Filamentation auf 7 fs verkiirzten
Pulse erzeugte XUV-Strahlung zeigt eine deutlich verbreitete spektrale Struktur,
die tiber die in [Zai07] beobachteten Verbreiterungen hinausgeht. Zum Vergleich
sind Spektren dargestellt, die mit langeren Pulsen gemessen wurden. Dafiir wurden
30-fs-Pulse direkt aus dem Verstérker verwendet. Es ist zu erkennen, das die mit
langen Pulsen erzeugten Spektren eine diskrete Struktur aufweisen. Die Cutoff-
Energie ist in beiden Fallen nahezu gleich. Dies bedeutet, dass die Spitzenintensitat
der 30-fs wie auch der 7-fs-Pulse vergleichbar hoch ist. Dieses Verhalten kann durch
die hohe Ionisation in Xenon wegen des niedrigen Ionisationspotentials begriindet
werden. Bereits in der vorderen Pulsflanke werden sehr viele freie Elektronen erzeugt
und dadurch die Dichte der neutralen Xenonatome drastisch reduziert, bevor die
maximale Intensitdt des Pulses erreicht wird, welche fiir die hochenergetischen
Photonen verantwortlich ist.
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Einfluss der Dispersion

Es wurde die Auswirkung von gestreckten Pulsen auf die XUV-Spektren untersucht,
um festzustellen, inwieweit sich die Struktur dieser &ndert. Dafiir wurde ein 6.35 mm
dickes Substrat aus Quarzglas in den Strahlengang gestellt und die Pulsdauer so
auf iiber 80 fs erhoht, wobei die Spitzenintensitat gleichzeitig um fast eine Gro-
Benordnung verringert wurde. Es ist zu erkennen, dass die Spektren harmonischer
Strahlung im Vergleich zu der mit ungestreckten Pulsen erzeugten XUV-Strahlung
rotverschoben sind, siche Abb. 3.8(b). Die Spektren haben eine diskrete Struktur,
die jedoch im Vergleich zu den mit 30-fs-Pulsen erzeugten XUV-Spektren noch
immer geringfiigig verbreitert ist. Beide Beobachtungen lassen sich auf die zeitliche
Dispersion der Pulse zurtickfithren. Die Rotverschiebung der Spektren kann dadurch
erklart werden, dass die Pulse durch das Material eine positive Dispersion erfahren
haben. Demzufolge laufen die blauen Frequenzkomponenten den roten hinterher.
Dadurch, dass die Pulse noch immer geniigend Energie besitzen, um Xenon voll-
standig zu ionisieren, wird die hohe harmonische Strahlung hauptséchlich von der
vorderen Pulsflanke erzeugt, in der die momentane Zentralfrequenz rotverschoben
ist. Die an den weiteren Positionen der Pulseinhiillenden erzeugte hohe harmonische
Strahlung fithrt zu der Verbreiterung der gemessenen XUV-Spektren.

Einfluss verschiedener Edelgase

Um Spektren mit hohen Photonenenergien zu erzeugen, wurden Edelgase mit ei-
nem hoheren Ionisationspotential verwendet. In Abb. 3.9 sind die XUV-Spektren
zu sehen, die in 13 mbar Argon erzeugt wurden. Zum Vergleich sind sowohl die
erzeugte hohe harmonische Strahlung mit 7 fs, als auch die erzeugte hohe harmoni-
sche Strahlung, die mit gestreckten 80-fs-Pulsen erzeugt wurde, dargestellt. Es ist
ein vergleichbares Verhalten der XUV-Spektren, wie schon in Xenon beobachtet,
zu sehen. Die 7-fs-Pulse fithren zu einem verbreitertem XUV-Spektrum, wobei die
Spektren, die mit 80-fs-Pulsen erzeugt wurden, tiefere Modulationen der einzelnen
harmonischen Ordnungen aufweisen. Die durch die positiv dispersiven Pulse bewirk-
te Rotverschiebung im XUV-Spektrum ist auch hier deutlich ersichtlich. Durch das
héhere Tonisationspotential von Argon werden im Vergleich zu Xenon héhere Pho-
tonenenergien erreicht. Die niedrige Intensitdt im Wellenlangenbereich tiber 40 nm
lésst sich auf Absorptionsverluste zurtickfithren, die in Argon fiir diesen Spektralbe-
reich hoch sind, siehe eingezeichnete Transmissionskurve in Abb. 3.9.

Um noch hohere Photonenenergien zu erreichen, wurde Neon als Erzeugungsmedi-
um fiir hohe harmonische Strahlung genutzt. Das noch hohere lonisationspotential
von 21.57 €V in Neon lieferte die besten Ergebnisse beztiglich der Cutoff-Energie.
In Helium, das mit 24.59 eV das hochste Ionisationspotential besitzt, sind noch ho-
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Abbildung 3.9: Hohe harmonische Strahlung erzeugt in 13 mbar Argon mit 7-
fs-Pulsen nach Filamentation in 450 mbar Argon. Durch hineinstellen von 6.35 mm
Quarzglas (FS) in die Propagationsstrecke wurden die Pulse auf 80 fs gestreckt und
XUV-Spektren gemessen. Zudem ist die Transmissionskurve von Argon fiir eine Propa-
gationsstrecke von einem Millimeter und einem Druck von 13 mbar dargestellt (blau,
gestrichelt Linie).

herer Photonenenergien zu erwarten, jedoch ist die Effizienz der Spektren durch die
geringe lonisationsdichte sehr klein. Abbildung 3.10(a) zeigt XUV-Spektren, die in
40 mbar Neon erzeugt wurden. Das Spektrum, das mit komprimierten 7-fs-Pulsen
nach dem Filament erzeugt wurde, besitzt ein kontinuierliche spektrale Struktur im
Cutoff-Bereich. Es wurden Wellenldngen von bis zu 10 nm erzeugt, welche einer
Photonenenergie von 124 eV entsprechen. Diese Photonenenergien liegen weit iiber
denen, die bis zu diesem Zeitpunkt mit Pulsen nach der Filamentation erzeugt wur-
den.

Durch die Anderung der Dispersionskompensation kann auch hier der Einfluss der
Pulsdauer auf die Spektren demonstriert werden. Dabei wurden negativ dispersive
Pulse durch Hinzunahme von zwei Reflexionen auf den DCM, was einer GDD von
-140 fs? entspricht, erzeugt. Positiv dispersive Pulse wurden hingegen durch Reduk-
tion von zwei Reflexionen auf den DCM, was einer GDD von +140 fs? entspricht,
initiiert. Die auf die gemessene Phase der 7-fs-Pulse aufgepriagte Phase der Spiegel
bewirkt eine Anderung der Pulsdauer. Im Fall negativer Dispersion wurde die Puls-
dauer auf etwa 67 fs und im Fall positiver Dispersion auf etwa 49 fs erhoht. Die
zeitlichen Profile der Pulse, die durch aufpriagen der jeweiligen Dispersion auf die
Phase des gemessenen 7-fs-Pulses simuliert wurden, sind in Abb. 3.10(a) dargestellt.
Es ist zu erkennen, dass durch die erhohte Pulsdauer und die daraus resultierende
reduzierte Spitzenintensitat der Cutoff-Bereich der Spektren sichtlich zu niedrigeren
Photonenenergien verschoben wird. Zudem sind die Spektren wie zu erwarten stérker
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Abbildung 3.10: Hohe harmonische Strahlung in Neon. (a) XUV-Strahlung erzeugt
in 40 mbar Neon mit den in (b) beschriebenen Pulsen. In (b) sind zeitliche Profile der
Pulse dargestellt, die zur Erzeugung der XUV-Spektren in (a) benutzt wurden. Auf
die in Abb. 3.7 dargestellte Phase der gemessenen 7-fs-Pulse (rot, Oben), wurde die
durch Anderung der Reflexionen an den DCMs verursachte positive (griin, Mitte) bzw.
negative (blau, Unten) Dispersion vom Betrag 140 fs? aufgeprigt und die resultierende
zeitliche Pulsstruktur berechnet.

moduliert. Die mit positiv dispersiven Pulsen erzeugte XUV-Strahlung besitzt eine
hohere Intensitat als die, die mit negativ dispersiven Pulsen erzeugt wurde. Dieser
Unterschied in der Photonenenergie ldsst sich durch die Asymmetrie im Pulsspek-
trum erkldren. Die Asymmetrie bewirkt ein unterschiedliches zeitliches Profil bei
positiver bzw. negativer Dispersion und fithrt zu einer unterschiedlichen Erzeugung
der hohen harmonischen Strahlung. Um negativ dispersive Pulse zu erzeugen sind
zusétzliche Reflexionen an den DCMs notig, weshalb eine Teil der Verluste auf Re-
flexionsverluste zurtickzufiihren ist.

Aufgrund der bisherigen Beobachtungen kann bereits festgestellt werden, dass die
hoch nichtlineare Erzeugung der XUV-Strahlung ein sehr empfindliches Maf3 fiir
die im Fokus vorliegende Spitzenintensitdt und das zeitliche Pulsprofil darstellt. Im
Weiteren sollen daher hohe harmonische Spektren bei Verdnderung der Filamenta-
tionsparameter untersucht werden, um zu sehen, wie sich die dadurch verursachte
Anderung der Dynamik im Filament auf die XUV-Spektren auswirkt.
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Abbildung 3.11: (a) Pulsspektren im Kern am Ende des Filaments fiir drei un-
terschiedliche Argondriicke in der Filamentzelle. (b) Zugehorige hohe harmonische
Strahlung erzeugt in 40 mbar Neon nach Filamentation in 300 mbar, 450 mbar und
570 mbar in Argon.

Einfluss des Drucks in der Filamentzelle

Der Einfluss des Drucks in der Filamentzelle auf die hohe harmonische Strahlung
wurde fiir drei verschiedene Argondriicke untersucht. Zu dem bereits charakteri-
sierten Filament in 450 mbar Argon, in dem die besten Ergebnisse beziiglich der
Pulsverkiirzung erreicht wurden, wurde ein Filament in 300 mbar und 570 mbar Ar-
gon erzeugt. Dabei wurden die restlichen Parameter beibehalten. In Abbildung 3.11
sind die jeweiligen Spektren nach der Filamentation bei unterschiedlichem Argon-
druck, den gemessenen XUV-Spektren gegeniiber gestellt.

Das XUV-Spektrum, das mit Pulsen nach Filamentation in 300 mbar Argon erzeugt
wurde, weist eine geringe Verschiebung des Cutoff-Bereichs zu niedrigeren Photo-
nenenergien auf. Die Intensitat des Signals weist in Abhédngigkeit der Wellenlénge
hingegen keine merkliche Anderung auf. Wird die hohe harmonische Strahlung mit
Pulsen nach der Filamentation in 570 mbar erzeugt, so ist eine drastische Verschlech-
terung der XUV-Intensitit zu beobachten. Die Cutoff-Energie sinkt weiter ab und
die gemessene Intensitat wird um eine Groflenordnung schwacher. Die Pulse im Fi-
lament, das in 300 mbar Argon erzeugt wurde, erfahren im Vergleich zu 450 mbar
kleinere Nichtlinearitdten. Dies fithrt zu einer reduzierten spektralen Verbreiterung
und demzufolge zu einer erhohten Pulsdauer, die die Spitzenintensitit reduziert und
zu der beobachteten Anderung in der Cutoff-Energie fithrt. Die starke Verschlechte-
rung der Intensitat des XUV-Spektrums, das mit Pulsen nach der Filamentation in
570 mbar Argon erzeugt wurde, lasst sich auf Instabilitdten des Filaments zurtick-
fithren. Eine zu starke Erh6hung der Gasdichte fiihrt zu starkeren Nichtlinearitéaten,
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Abbildung 3.12: (a) Hohe harmonische Strahlung erzeugt in 40 mbar Neon und
5 mbar Xenon nach Filamentation in 450 mbar Argon und Pulskompression. Die
schattierten Flichen veranschaulichen die Bereiche in denen das Spektrum fiir die
Darstellung in (b) aufintegriert wurde. (b) Integrierte Spektrale Leistungsdichte der
erzeugten XUV-Spektren in 40 mbar Neon und 5 mbar Xenon in Abhéngigkeit des
Drucks in der SIGC.

die den Gleichgewichtsprozess im Filament storen und damit eine Aufspaltung des
Strahls erzwingen. Trotz einer kleineren Anderung in der spektralen Breite ist die
Spitzenintensitit reduziert und fithrt zu den beobachteten Anderungen in der Pho-
tonenenergie und der Intensitat des Spektrums.

An diesem Beispiel ldsst sich gut erkennen, dass die Untersuchung von XUV-
Strahlung deutlich mehr Informationen liefert, als die alleinige Messung der Puls-
dauer. Die XUV-Strahlung wird deshalb in Abschnitt 3.5.1 zur nichtlinearen Analyse
der Pulsstruktur verwendet.

Zum Abschluss wurde eine systematische Untersuchung der Druckabhingigkeit in
der Filamentzelle auf die Intensitiat der hohen harmonischen Strahlung in 5 mbar
Xenon und 40 mbar Neon durchgefiihrt. Die XUV-Spektren wurden dabei mit einem
Spektrometer mit MCP und Phosphorschirm* aufgenommen, das je nach Einstel-
lung in einem bestimmten Spektralbereich integriert hat, siehe schattierte Bereiche
in Abb. 3.12(a). Die integrierte spektrale Leistungsdichte in den jeweiligen Berei-
chen ist in Abhéngigkeit des Drucks in der Filamentzelle in Abb. 3.12(b) fiir das
jeweilige Gas dargestellt. Der Druck in der Filamentzelle wurde dabei in 100-mbar-
Schritten von 0 auf 500 mbar erhoht. Wird die hohe harmonische Strahlung in Neon
erzeugt, so nimmt die XUV-Intensitat mit steigendem Druck in der Filamentzelle
zunéchst zu und erreicht bei einem Wert von 400 mbar seinen maximalen Wert.
Die in Xenon erzeugte Intensitdt der harmonischen Strahlung zeigt hingegen keine

4McPherson, Model: 248/310-G, Gitter: 300 Linien/mm, und ANDOR Technology, CCD DH420A-
FoO.
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signifikante Anderung. Durch die Anderung des Drucks in der Filamentzelle wird
sowohl das Spektrum der Erzeugungspulse wie auch deren Spitzenintensitit beein-
flusst. Dies wirkt sich wiederum auf die erzeugte harmonische Strahlung aus. Das
Tonisationspotential des Gases, in der die hohe harmonische Strahlung erzeugt wird,
hat zudem auch einen grofien Einfluss auf das Signal. So ist die Ursache fiir den
Anstieg des XUV-Intensitdt in Neon die Verkiirzung der Pulsdauer in Abhéngigkeit
des Drucks in der Filamentzelle. Die Erhohung der Pulsspitzenintensitét fithrt zu
einer effizienteren Photonenerzeugung im betrachteten Spektralbereich. Wird ein zu
hoher Druck in der Filamentzelle verwendet, so wird der Filamentationsprozess in-
stabil, und es kommt zur Aufspaltung des Strahls in mehrere Teilstrahlen. Die durch
die Aufspaltung verursachte reduzierte Spitzenintensitét fithrt zu einem verringerten
XUV-Intensitit. Der Einfluss der Pulsdauer ist bei Erzeugung der XUV-Strahlung
in Neon grof}, da wegen des hohen Ionisationspotentials dieses Gases eine gewisse
Pulsintensitat vorausgesetzt wird. So ist die durch Druckdnderung in der Filam-
entzelle verursachte Anderung der Filamentdynamik besonders stark in den in Neon
erzeugten XUV-Spektren sichtbar. Hingegen spielt durch das niedrige Ionisationspo-
tential von Xenon die Anderung der Spitzenintensitit bei Verwendung dieses Gases
als Erzeugungsmedium eine mindere Rolle. Es werden bei langeren Pulsen mit we-
niger Spitzenintensitit noch immer geniigend Atome ionisiert, so dass die Effizienz
der erzeugten hohen harmonischen Strahlung nur geringfiigig beeinflusst wird.

In diesem Abschnitt wurde gezeigt, dass die Erzeugung von hoher harmonischer
Strahlung mit kurzen Pulsen nach der Filamentation mdéglich ist. Das in Neon er-
zeugte kontinuierliche XUV-Spektrum mit hoher Photonenenergie unterstreicht die
Anwendbarkeit von Pulsen nach der Filamentation. Die Studien unterschiedlicher
Parameter zeigen, dass sich die Pulsdauer und die Anderung der Dynamik im Fi-
lament in den XUV-Spektren widerspiegelt und die Messung dieser als nichtlineare
Diagnostik verwendet werden kann, siehe Abschnitt 3.5.1.
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3.4 Entwicklung der spektralen Verbreiterung
entlang der Propagation im Filament

Durch das komplexe Zusammenspiel raumlicher Effekte wie der Selbstfokussierung
durch den Kerr-Effekt und der Defokussierung aufgrund von Plasmabildung und
zeitlicher Dynamik wie Selbstphasenmodulation und Selbst-Aufsteilung ist eine ein-
fache Beschreibung der Propagation entlang des Filaments nicht hinreichend. Die
gekoppelte raum-zeitliche Dynamik kann nur durch eine moglichst vollstandige nu-
merische Modellierung erfasst werden. Diesbeziiglich existieren in der Literatur viele
Ansitze und Modelle [Bra95, Bro97, M1é98], und ein Vergleich mit experimentellen
Ergebnissen ist dringend notig.

Eine direkte Messung der zeitlichen und spektralen Struktur ist wegen der hohen
Spitzenintensitdten im Filament jedoch schwierig. Es gibt bereits Ansédtze, um die
Dynamik innerhalb eines Filaments zeitlich und spektral zu analysieren. Von Uryu-
pina et al. [Ury10] wurde der Filamentationsprozess mit einer verschiebbaren Blen-
de unterbrochen, die zum Abschneiden des Reservoirs diente, wobei die Pulse im
Anschluss allerdings weiter in Argon propagierten. Es wurde die Pulskompression
entlang des Filaments untersucht und es konnte ein optimaler Parameterbereich
fir die Selbstkompression identifiziert werden. In Ref. [Odh10] wurde die impulsive
Vibrations-Ramanstreuung genutzt und das Leistungsspektrum entlang der Propa-
gation aufgenommen, um das Filament rdumlich und spektral zu charakterisieren.
Beide Untersuchungsmethoden gewdhrleisten allerdings keinen direkten Zugang zu
den Pulsparametern im Filament. Wéhrend im ersten Fall die weitere Propagation
in Argon weitere Nichtlinearitdten mit sich bringt und das Filament bis zum Punkt
der Messung beeinflusst, ist im zweiten Fall die Messung der Spektren entlang des
Filaments aber kein Informationsgewinn tiber lokale Pulsdauer oder Spitzenintensi-
tat moglich. Bislang konnte keine Methode gezeigt werden, die einen lokalen Zugang
zu Spektren, Pulsdauer und Intensitdt im Filamentkern erlaubt.

In diesem Abschnitt wird ein neues Konzept prasentiert, das zur Analyse der spektra-
len Dynamik entlang der Propagation von fs-Pulsen in einem Filament dient [Sch11].
Durch einen abrupten Ubergang ins Vakuum werden die nichtlinearen Effekte, die
der Puls im Filament erfahrt, vollstdndig gestoppt, und eine Analyse der Pulse nach
wohldefinierter Filamentlange wird moglich. Im folgendem Abschnitt soll nun zu-
nachst die spektrale Verbreiterung im Filament untersucht werden. Um die Entwick-
lung entlang der Propagation der Pulse im Filament besser zu verstehen, wurden in
Zusammenarbeit mit dem Centre de Physique Théorique an der Ecole Polytechnique
in Frankreich von A. Couairon numerische Simulationen fiir die in dieser Arbeit ver-
wendeten Parameter durchgefiihrt. Es wird eine Zusammenfassung der wichtigsten
Ergebnisse, die die Interpretation der experimentellen Untersuchungen unterstiit-
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Abbildung 3.13: Aufbau zur Untersuchung der spektralen Verbreiterung entlang des

Filaments. Pulse aus dem Verstérker werden in eine Semi-infinite Gaszelle (SIGC) fo-
kussiert. Das in der Gaszelle gebildete Filament wird durch den Ubergang ins Vakuum
beendet und nach dem Ausgangsfenster am Ende der Vakuumkammer das Spektrum
des an einem Schirm gestreuten Lichts gemessen. B1: Kreisblende, CM: Fokussierspie-
gel

zen, vorgestellt. Eine detaillierte Untersuchung der Auswirkung unterschiedlicher

Parameter auf die spektrale Verbreiterung im Filament schliefit diesen Abschnitt
ab.

3.4.1 Experimenteller Aufbau

Fiir die Erzeugung eines Filaments wurden wiederum 30-fs-Pulse mit einer Zentral-
wellenlénge von 780 nm und einer Energie von 1.3 mJ bei einer Pulswiederholrate
von 3 kHz genutzt. Eine Kreisblende (B1) mit einem Durchmesser von 7.5 mm ist im
Abstand von 10 cm nach dem Verstarkerausgang positioniert. Diese lasst 80 % der
Laserleistung passieren, was einer Spitzenleistung von 21 GW und dem 4.1-fachen
der kritischen Leistung P fiir die Selbstfokussierung bei einem Druck von 1 atm
in Argon entspricht. Die Pulse wurden nach Passieren der Kreisblende mit einem
Silberspiegel mit einer Fokallinge von 2 m in eine 1 m lange SICG, die mit Ar-
gon bei unterschiedlichen Driicken gefiillt ist, fokussiert. Der Strahlradius wurde zu
3.38 mm im Abstand von 10 cm vor und zu 1.35 mm im Abstand von 144 c¢m nach
dem Fokussierspiegel bestimmt. In Abb. 3.13 ist der Aufbau schematisch dargestellt.
Die Einfiigung in Abb. 3.13 zeigt das Prinzip zur Messung des Spektrums entlang
der Propagation im Filament.
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Um ein Filament zu initiieren muss die kritische Leistung Pei; o< p~! erreicht werden,
was bei den gegebenen Laserparametern einen Druck p von mindestens 250 mbar
voraussetzt. Der Druck in der SIGC bei der Erzeugung hoher harmonischer Strah-
lung ist jedoch auf maximal 200 mbar begrenzt, um einen niedrigen Druck in der
Vakuumkammer zu gewahrleisten, der die absorptionsfreie Propagation der erzeug-
ten harmonischen Strahlung erlaubt. Erst durch Einfiithrung einer differenziellen
Pumpstufe ist die notwendige Erhohung des Drucks und damit die Filamentation
direkt in der SIGC moglich. Die SIGC wird daher um eine Zwischenzelle von 1 cm
Lange erweitert, um differenzielles Pumpen zu ermoéglichen und so einen Druck in
der Vakuumkammer von unter 5 x 10~* mbar zu erzielen. Die Kammern sind durch
zwei Metallplattchen von einander getrennt, in die die Lochblenden durch den Laser
selbst geschossen werden. Der Durchmesser der ersten Lochblende betragt ~ 500 pym
und der Durchmesser der zweiten ist ~ 700 pm. In der Zwischenkammer wird durch
eine Vorpumpe ein Hintergrunddruck von unter 1 x 10~! mbar erreicht.

Das Filament kann nun direkt in der Gaszelle erzeugt werden. Nach Passieren der
Lochblenden erfihrt der Puls einen abrupten Ubergang ins Vakuum. Somit wirken
keine nichtlinearen Effekte mehr auf den Puls, und das Filament endet innerhalb
eines sehr gut lokalisierten Bereiches, wobei der Puls im Vakuum weiter propagiert
ohne eine weitere spektrale Verbreiterung zu erfahren. Durch die Blende wird auch
das den Filamentkern umgebende Reservoir abgeschnitten, was zuséatzlich zum En-
de der Fiithrung beitragt [Liu05]. Nach dem 2 mm dicken CaFj-Ausgangsfenster
am Ende der Vakuumkammer wird das Spektrum des Streulichts durch eine Multi-
mode-Faser mit einem Spektrometer® gemessen. Zusétzlich kann auch eine gezielte
Lange des Filaments eingestellt werden. Ein Verschiebetisch, der zwischen dem Fo-
kussierspiegel und dem Eingang in die SIGC positioniert ist, bewirkt eine Verschie-
bung der Fokusposition und erlaubt die systematische Untersuchung des Spektrums
an verschiedenen Positionen im Filament. Mit diesem Aufbau kann dartiber hinaus

harmonische Strahlung, die im Filament erzeugt wird, detektiert werden, siche dazu
Abschnitt 3.5.1.

3.4.2 Experimentelle Ergebnisse

Zunachst wird die spektrale Entwicklung der Pulse entlang der Propagation im in
der SIGC geziindeten Filament untersucht. Abbildung 3.14 zeigt an drei verschiede-
nen Positionen im Filament aufgenommene Spektren mit einer Belichtungszeit von
50 ms in 1000 mbar Argon. Die Extraktionspositionen z = 227, 240 und 250 cm
beziehen sich auf den Abstand zwischen Fokussierspiegel und erster Lochblende, da
der Beginn des Filaments in der SIGC aufgrund seiner Abhéngigkeit von experimen-

5 Avantes, Model: Ava-Spec-2048-SPU, Spektralbereich: 273-1100 nm.
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Abbildung 3.14: Uber 50 ms integrierte und anschlieBend normierte Spektren,
gemessen an drei verschiedenen Positionen nach der Fokussieroptik fiir ein Filament
in 1000 mbar Argon.

tellen Parametern kein geeignetes absolutes Mafy darstellt. Alle Spektren wurden mit
der Sensitivitiat des verwendeten Spektrometers korrigiert. Die spektrale Breite der
Pulse steigt bis zu einer gewissen Position mit der Propagationsldange im Filament
an. Wahrend das Spektrum an Position z = 227 c¢m eine volle Breite A\ bei -20 dB,
was 1% des Maximums entspricht, von AX = 120 nm hat und im Vergleich zum
Eingangsspektrum kaum verbreitert wurde, ist das Spektrum nach z = 253 cm
mehr als oktavbreit (AA = 434 nm). Es ist zu erkennen, dass das Spektrum im
Anfangsbereich des Filaments (Position z = 227 ¢cm und z = 240 cm) die typi-
sche symmetrische Verbreiterung durch die SPM aufweist. Durch den verstéarkten
Plasma-Einfluss, der durch die freien Elektronen initiiert wird, erfahren die Pulse
eine asymmetrische Verbreiterung, wobei blaue Frequenzanteile bevorzugt erzeugt
werden [Woo91].

Mit Hilfe der doppelt-differentiellen Pumpstufe in der SICG kann nun auch sehr
einfach die spektrale Dynamik im Filament bei verschiedenen Driicken untersucht
werden. Eine detaillierte Analyse der spektralen Entwicklung entlang der Propa-
gation im Filament ist in Abb. 3.15(a)-(c) dargestellt. Es wurde fir verschiedene
Driicke eine spektrale Karte erstellt, indem alle 4 mm ein tiber 50 ms integriertes
Spektrum des Filaments aufgenommen wurde. In allen Féllen steigt die spektrale
Breite wiahrend der Propagation im Filament, wie bereits oben beschrieben, an. Die
spektrale Struktur, die von der SPM beeinflusst wird, geht bei hoheren Extrakti-
onspositionen in eine asymmetrische Verbreiterung iiber. Es ist deutlich erkennbar,
dass die beschriebene Asymmetrie bei 600 mbar und 800 mbar noch gering ist, fiir
1000 mbar allerdings eine sehr starke Verbreiterung bis in den blauen Spektral-
bereich stattfindet. Fiir den Fall von 1000 mbar ist die Anderung des Spektrums
in Abb. 3.15(d) dargestellt, in der die Ableitung des Spektrums in z-Richtung be-
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Abbildung 3.15: Spektrale Entwicklung entlang der Propagation im Filament fiir
(a) 600 mbar, (b) 800 mbar und (c¢) 1000 mbar Argon. Die Position der Extrakti-
on bezieht sich auf den Abstand zum Fokussierspiegel. Die integrierten Pulsspektren
sind normiert und iiber einer logarithmischen Intensititsachse aufgetragen. In (d) ist
die Ableitung der spektralen Mappe fiir 1000 mbar dargestellt. Positive Werte (rot)
entsprechen einer Zunahme und negative Werte (blau) einer Abnahme des Spektrums.

trachtet wird. Die bereits erwahnte symmetrische Verbreiterung des Spektrums ist
bis Position z = 245 cm erkennbar. Bei grofleren Léngen werden dann vorwiegend
blaue Spektralanteile erzeugt, wobei die Intensitdt der im zentralen Bereich des
Spektrums liegenden Komponenten abnimmt. Ein hoherer Druck resultiert in hohe-
ren Nichtlinearitdten, und die kritische Leistung fiir Selbstfokussierung nimmt ab.
Dem zufolge beginnen Filamentationsprozess und spektrale Verbreiterung naher an
der Fokussieroptik. Dies wird ersichtlich beim Vergleichen der aufgenommenen Kar-
te bei verschiedenen Driicken.

Die Entwicklung der spektralen Breite kann sehr gut durch die Berechnung der fou-
rierlimitierten Pulsdauer veranschaulicht werden, die in Abb. 3.16(a) iber die Ex-
traktionsposition aufgetragen ist. In dieser ist deutlich die Abnahme der Pulsdauer
im Filament zu erkennen. Wie zu erwarten ergibt sich mit zunehmenden nichtli-
nearem Brechungsindex eine stéarkere Verkiirzung der fourierlimitierten Pulsdauer,
wobei bei 1000 mbar sogar ein Wert unter 3 fs erreicht wird. Die kleinere fourierlimi-
tierte Pulsdauer an Position z = 226 cm bei hoheren Driicken bestétigt den fritheren
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Abbildung 3.16: Entwicklung der fourierlimitierten Pulsdauer (a) und der Zentral-
wellenlidnge (b) entlang der Propagation fiir drei verschiedene Driicke. Die Kreise in (a)
und (b) markieren jeweils die fourierlimitierte Pulsdauer bzw. die Zentralwellenldnge
fiir ein ungestort propagierendes Filament, Details siehe Text.

Beginn des Filaments bei hoheren Nichtlinearitaten.

In Abb. 3.16(b) ist die Zentralwellenlinge entlang der Propagation im Filament

aufgetragen. Die Asymmetrie der Spektren dndert sich wihrend der Propagation,
so dass zunéchst eine Verschiebung der Zentralwellenlénge zu infraroten und dann
zu ultravioletten Spektralanteilen beobachtet werden kann. Wéhrend sich die Zen-
tralwellenlénge im Fall der durch SPM dominierten Spektren bei 600 und 800 mbar
kaum verandert, ergibt sich durch den starken Einfluss des Plasmas bei 1000 mbar
am Ende des Filaments eine starke Blauverschiebung. Dieses Verhalten kann durch
die berechnete zeitliche Entwicklung der Pulse entlang der Propagation im Filament
erklart werden, siehe 3.4.3.
Die definierte Beendigung des Filamentationsprozesses durch die doppelt-
differentielle Pumpstufe liefert selbstverstindlich nur dann hilfreiche Erkenntnisse
iiber die Dynamik, wenn sichergestellt wird, dass diese durch Einbringen der Platt-
chen nicht gestort wird. Um die berechneten Pulsdauern im Filament mit denen
nach dem gesamten Filamentationsprozess zu vergleichen, wurde eine zweite Zelle
aufgebaut, in der das Filament ohne die Storung durch die Plattchen propagieren
konnte. Die Zelle hat eine Lange von 1.5 m und jeweils ein 1 mm dickes Ein- und
Ausgangsfenster aus CaFy. Nach einer Strecke von ungefahr 4 m von der Fokussie-
roptik wurde das Spektrum aufgenommen und das jeweilige Fourierlimit bestimmt,
dargestellt als Kreismarkierungen in Abb. 3.16. Es ist zu erkennen, dass nach einem
stetigen Abfall der Pulsdauer ein konstanter Wert der fourierlimitierten Pulsdauer
und somit der spektralen Breite erreicht wird. Auch ein Vergleich der Zentralwellen-
lange der gemessenen Spektren fiir Pulse, die den gesamten Filamentationsprozess
erfahren haben, wurde durchgefiihrt, siehe Kreismarkierungen in Abb. 3.16. Die
Zentralwellenldnge erreicht dabei fiir alle Driicke nahezu den gleichen Wert.
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Abbildung 3.17: Gemessene Strahlprofile nach Abschneiden des Filaments im Ab-
stand z = 226 cm (a) und z = 256 cm (b) von der fokussierenden Optik.

Zuletzt soll die Auswirkung der Plattchen auf das im Fernfeld aufgenommene
Strahlprofil untersucht werden. Dieses wurde fiir zwei verschiedenen Positionen
(z = 226 cm und z = 256 cm) im Fall eines in 800 mbar erzeugten Filaments
aufgenommen, sieche Abb. 3.17. Eine CCD-Kamera® wurde im Abstand von 1.5 m
nach den Plattchen positioniert. Die gemessenen Strahlprofile weisen eine Gaufform
auf. Es ist zu erwdhnen, dass der verwendete Verschiebetisch seine vertikale Positi-
on entlang der Verschiebungsachse nicht beibehélt. Aus diesen Griinden ist fiir die
Messung des Strahlprofils jeweils ein neues Metallplattchen verwendet worden.

3.4.3 Ergebnisse der numerischen Losung der Propagations-
gleichungen

Die oben vorgestellten Messungen ermoglichen neue Einblicke in die Entwicklung
der spektralen Verbreiterung bei der Filamentation. Dadurch kénnen nun die Resul-
tate sehr gut mit theoretischen Modellen vergleichen werden. Um die Propagation
eines Pulses im Filament numerisch zu studieren, muss die Schrédinger-Gleichung so
modifiziert werden, dass sie raum-zeitliche Kopplungen und zudem auch Effekte wie
die Plasmaerzeugung sowie Defokussierung beriicksichtigt [Lut94b]. Der numerische
Code, der fiir die Simulation des Filamentationsprozesses genutzt wird, beruht auf ei-
nem physikalischen Model, das fiir die nichtlineare Propagation von Pulsen im Kerr-
Medium entwickelt wurde [Cou07]. Das Model beriicksichtigt die Beugung, die GDD,
den optischen Kerr-Effekt, die Selbst-Aufsteilung und Raum-Zeit-Fokussierung, die
Plasma-Erzeugung, die Plasma-Defokussierung sowie nichtlineare Verluste wie Pho-
tonenabsorption und Plasma-Rekombination.

6DataRay.Inc., WinCamD™™
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Durch die Simulationen lasst sich der Einfluss der verschiedenen Phanomene, die
mit dem Filamentationsprozess verbunden sind (siche Abschnitt 2.3) untersuchen.
Die in diesem Abschnitt vorgestellten numerischen Simulationen wurden in Zusam-
menarbeit mit dem Centre de Physique Théorique an der Ecole Polytechnique in
Frankreich von A. Couairon fir die in dieser Doktorarbeit vorliegenden Parameter
durchgefiihrt.

Der verwendete Algorithmus 16st die nichtlineare Gleichung der Einhiillenden
E(r, z,t) des Laserfeldes E(r, z,t) = [E(r, 2,t) exp(—iwoT + ikoz) + c.c.]/2, mit Fre-
quenzkomponenten & (r,z,w), die die Vorwértspropagation des Laserpulses entlang
der z-Achse beschreiben [Cou07, Schl1l].

Es wird die Antwort des optischen Kerr-Mediums auf das Laserfeld durch die nichtli-
neare Polarisation beriicksichtigt. Defokussierungs- und Absorptionseffekte die durch
das Bilden des Plasmas hervorgerufen werden, werden durch die plasma-induzierte
Stromdichte in die Simulationen eingebunden. Es werden Kopplungseftekte der ein-
zelnen Prozesse, wie die des elektrischen Feldes mit dem Plasma, durch Entwick-
lungsgleichungen tiber der Zeit berticksichtigt.

Die Propagation wird durch die Berechnung der nichtlinearen Polarisation und der
Stromdichten in der Zeit-Doméne beschrieben. Diese Quellenterme werden anschlie-
Bend in die Frequenz-Domaéne fourier-transformiert und benutzt um die Frequenz-
komponenten des Laserfeldes zu propagieren, bevor das Laserfeld in die Zeit-Doméne
zuriick transformiert, und der néchste Propagationsschritt entlang der Achse durch-
gefithrt wird (Details siehe [Cou07, Sch11]).

Die Propagation der Pulse im Filament entlang der z-Achse wurde fiir Parameter
nahe den im Experiment verwendeten Ausgangswerten berechnet. Bei den Be-
rechnungen wurde ein Gauflpuls mit einer Zentralwellenldnge von 780 nm, einer
Eingangspulsdauer von 30 fs und einer Eingangsenergie von 0.78 mJ angenom-
men. Die Simulationen wurden fiir ein Filament in 1 atm Argon berechnet mit
ny = 1.74 x 10712 ecm?/W, der Kollisionszeit der Elektronen 7, = 190 fs und
I

1%
Werte. Der Anfang der Propagationsachse bei z = 0 entspricht wie im Experiment

= 15.759 eV. Die Fokussierungsbedingungen reproduzieren die experimentellen

der Position des Fokussierspiegels.

Simulationsergebnisse

Der berechnete Verlauf der spektralen Entwicklung entlang der Propagation in
1000 mbar Argon ist in Abb. 3.18(a) zu sehen. Analog zu den experimentellen Beob-
achtungen kann ein zunéchst symmetrischer und dann mit groflerer Propagations-
linge zunehmend asymmetrischer Verlauf beobachtet werden. Allerdings findet ab
Position z = 240 cm auch eine deutliche Verbreiterung in den IR-Bereich statt, die
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Abbildung 3.18: (a) Numerisch berechnete Einzelschuss-Pulsspektren entlang der
Propagation fiir 1000 mbar Argon. (b) Aus den numerischen Ergebnissen errechnete
fourierlimitierte Pulsdauer und Zentralwellenlédnge (gestrichelte Linie). Zum Vergleich
sind Fourierlimit und Zentralwellenlénge aus den experimentellen Ergebnissen darge-
stellt (durchgezogene Linie).

experimentell nicht festgestellt werden konnte. Eine Erklarung hierfiir ist die geringe
Sensitivitat des Spektrometers, die trotz Korrektur die Spektralanteile oberhalb von
950 nm stark unterdriickt. Deshalb ist zur besseren Vergleichbarkeit auch in der Si-
mulation nur das Spektrum bis 950 nm beriicksichtigt worden. Die fourierlimitierte
Pulsdauer der simulierten Pulse ist in Abb. 3.18(b) den experimentellen Ergebnissen
gegeniibergestellt. Die spektrale Verbreiterung ergibt eine Verkiirzung der fourierli-
mitierten Pulsdauer, wobei die aus den berechneten Spektren resultierenden Werte
dem experimentellen Verlauf sehr nahe kommen. Die Zentralwellenldnge verschiebt
sich zu Beginn des Filaments in den IR-Bereich und wird anschliefend in Richtung
des blauen Spektralbereichs verschoben, siehe 3.18(b). Auch dieser Aspekt wird in
guter Ubereinstimmung zu den experimentellen Ergebnissen reproduziert.
Um diese Verschiebung mit der Dynamik im Filament in Zusammenhang zu brin-
gen, wurden Spektrogramme berechnet, die das Spektrum an verschiedenen Zeitab-
schnitten abbilden. Durch Betrachtung dieser zweidimensionalen Funktion im Zeit-
Frequenz-Raum ist die intuitive Interpretation der zeitlichen Dynamik im Filament
moglich [Akt08].
Das Spektrogramm der Einhiillenden £(r = 0,t, z) ist definiert als
1 gt 2
Fit.w) =]y [ exp(-iwt)E@®)g(t ~ )t (3.1)

wobei g(t — t') die Filter-Funktion mit Zeitverzogerung ¢ und Kreisfrequenz w ist.
Ist g der zu charakterisierende Puls selbst oder eine bekannte Funktion, so kann
durch einen iterativen Algorithmus die Pulsintensitidt und Phase ermittelt werden
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Abbildung 3.19: Simulierte Spektrogramme F(¢,w) (erste Zeile), Intensitat I(t,r)
(zweite Zeile) und Elektronendichte N (t,r) (dritte Zeile) fiir vier unterschiedliche
Positionen entlang der Propagationsachse z.

und so auf die Pulsdauer geschlossen werden. Dieses Zeitcharakterisierungsverfah-
ren ist auch unter dem Namen FROG (engl. frequency resolved optical gating)
bekannt [Tre93, Tre97].

Fiir die Simulationen wurde eine gaufiféormige Filter-Funktion g(t — t') gewéhlt mit
einer Pulsbreite von 5 fs (FWHM). Abbildung 3.19 zeigt die berechneten Spektro-
gramme eines Pulses, der im Gasmedium propagiert und den Filamentationsprozess
durchlauft. Dabei definiert eine positive/negative Steigung der Spektrogramme in
(t,w) Variablen einen Puls mit positiver/negativer Dispersion. Um ein besseres Ver-
standnis der neu erzeugten Frequenzkomponenten zu erhalten, ist gleichzeitig die
Entwicklung der Pulsintensitat und die Elektronendichteverteilung dargestellt. Zu
Beginn der Fokussierung bzw. Selbst-Fokussierung wird das Spektrum durch SPM
symmetrisch verbreitert, und der Puls erfahrt eine langsame Verkiirzung seiner Dau-
er. Um und unverziiglich nach dem nichtlinearen Fokus (numerisch bestimmt bei
z = 239 cm) erfahrt die Pulsdynamik eine Asymmetrie entlang der Zeitachse, siehe
positive Zeiten an Position z = 242 cm in Abb. 3.19, die hauptsichlich aus der
Plasma-Defokussierung der Pulshinterflanke resultiert. Dabei wird die Pulshinter-
flanke in einem Winkel zur optischen Achse gestreut.

Bei z = 246 cm bewegt sich der grofite Teil der Puls-Leistungsdichte zu negativen
Zeiten hin. Es ist deutlich zu erkennen, wie sich ein vorderer rotverschobener Teil-
puls, der auf der optischen Achse, und ein zeitlich nachlaufender blauverschobener
Teilpuls, der im Winkel zur optischen Achse propagiert, ausbildet. Der Schwerpunkt
der Intensitatsverteilung liegt dabei noch immer in der Pulsvorderflanke, wodurch
es im Spektrum zunéachst zu einer verstiarkten Erzeugung von niedrigen Frequenz-
komponenten kommt.

Nach weiterer Propagation, siche Position z = 252 cm, wird immer mehr Energie
in die Pulshinterflanke fokussiert, bis der blauverschobene Teilpuls intensiv genug
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ist und schlieBlich auf die optische Achse refokussiert wird. Dieser Teilpuls hat nun
genug Intensitit, um das Medium zu ionisieren, und es kommt zu einem Anstieg der
Elektronendichte zum Zeitpunkt des hinteren Teilpulses. Auf der optischen Achse
propagiert nun ein rotverschobener fithrender und ein weniger dominanter aber an-
wachsender blauverschobener Teilpuls. Beide Teilpulse besitzen eine positive GDD,
siehe Spektrogramm.

Weiter im Filament an Position z = 284 cm ist das fir die Filamentationsdyna-
mik typische Verschwinden des fiihrenden Teilpulses [M1é98], das durch den Einfluss
nichtlinearer Verluste verursacht wird, zu sehen. Der Einfluss des rotverschobenen
fithrenden Teilpulses auf den Schwerpunkt im Spektrum wird dadurch stufenweise
verringert, und der hintere blauverschobene Teilpuls bekommt immer mehr Gewich-
tung. Diese Dynamik wiederholt sich entlang der Propagationsachse und fiihrt zu
neuen refokussierten Pulsen, die zu positiven Zeiten und spektral zu kiirzeren Wel-
lenlangen verschoben werden. Das Spektrogramm an Position z = 284 zeigt, dass
diese blauverschobenen Pulse eine positive GDD haben. Dennoch werden Pulse mit
wenigen optischen Zyklen, die durch die spektrale Verbreiterung unterstiitzt werden,
bei weiterer Propagation erzeugt. Diese ultrakurzen Pulse resultieren hauptséchlich
aus der raumlich-zeitlichen Refokussierungsdynamik, die wesentlich stérker ist als
die zeitliche Verbreiterung, die durch die GDD verursacht werden wiirde [Akt08]. Bei
der Bestimmung der Zentralwellenlange des Spektrums spielt der refokussierte Puls
eine grofie Rolle. Erfolgt eine Pulsrefokussierung in den zentralen Teil (bei t ~ 0), so
wird ein fithrender Teilpuls und ein vorher fokussierter hinterer Teilpuls gleichzei-
tig den Effekt der nichtlinearen Absorption erfahren. Die Gewichtungen der langen
und kurzen Wellenléngenanteile im Spektrum, die jeweils im fithrenden und hinteren
Teilpuls enthalten sind, fallen zugunsten der Zentralwellenlénge des refokussierten
Pulses ab. Dieses kann wiederum blauverschoben sein, wenn der refokussierte Puls
iiber eine geniigend lange Strecke propagiert. Dadurch kann der im Experiment be-
obachtete Anstieg der Zentralwellenlange nach dem Filament erklart werden, siehe
Kreismarkierungen Abb. 3.16.

Die unterschiedlichen Gewichtungen im simulierten Spektrum, die mit den Intensi-
tédten der einzelnen Teilpulse verbunden sind, haben auch eine Auswirkung auf die
berechnete Pulsdauer. Abbildung 3.20 zeigt Pulsdauern (FWHM) fir iiber den Ra-
dius gemittelte Intensitatsprofile als Funktion der Propagationsdistanz z. Bei jeder
Distanz ist jeweils der intensivste Teilpuls des gemittelten Profils dargestellt. Da-
durch dass ein Teil des Pulses in einigen Bereichen des Filaments auch im Winkel zur
optischen Achse propagiert, ergibt sich ein Unterschied bei der berechneten Pulsdau-
er fiir verschiedene Mittelungsradien des Strahlprofils. Die Pulsdauer erreicht nach
jedem Refokussierungszyklus ein Minimum, das im Falle einer Mittelung iiber einen
50 pum Radius zu Pulsen mit wenigen optischen Zyklen mit Pulsdauern zwischen 4
und 5 fs gehort. Weiter im Strahlzentrum, siehe den Fall eines Mittelungsradius um
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Abbildung 3.20: Simulierte Pulsdauer der iiber einem Radius von 20 bzw. 50 um
radial gemittelten Pulsintensitéit als Funktion der Propagationsdistanz.

20 pum, werden sogar Pulsdauern von 1 und 3 fs erreicht. Die kiirzesten Intensitats-
spitzen im Zeitprofil werden meistens mit einem blauverschobenen Spektralanteil
und mit positiver GDD erreicht.

3.4.4 Experimentelle Untersuchung der Parameter-
Abhangigkeit

In diesem Abschnitt wird eine detaillierte Studie iiber die Auswirkung experimen-
teller Parameter, wie der Eingangspulsdauer, der Grofle der Kreisblendenoffnung
und des Argondruckes, in dem das Filament erzeugt wird, auf die spektrale Ver-
breiterung vorgestellt. Dabei wird insbesondere der Einfluss der Parameter auf die
Dynamik entlang der Propagation im Filament untersucht, indem der bereits in
Abschnitt 3.4.1 vorgestellte Aufbau verwendet wird. Diese Studie dient auch dazu,
die Erzeugungsbedingungen zu identifizieren, mit denen eine optimale spektrale
Verbreiterung im Filament realisiert werden kann.

Einfluss des Drucks

Die spektrale Entwicklung des Filaments wurde bereits in Abschnitt 3.4.2 fiir
drei verschiedene Driicke untersucht. Die Anderung des Drucks beeinflusst die
Stéarke der Nichtlinearitat des Mediums und wirkt sich, wie gezeigt, direkt auf die
spektrale Verbreiterung aus. Aulerdem verdndert der Druck die kritische Leistung,
die die Starke der Selbstfokussierung bestimmt und damit die Anfangsposition des
Filaments beeinflusst. Dessen Beginn kann unter anderem durch das Auftreten
der Fluoreszenz des erzeugten Plasmas definiert werden. Die Abhédngigkeit dieser
Position ist in Abb. 3.21 dargestellt, wobei Aufnahmen des Filaments bei einer
festen Kreisblendenéffnung (B1) von 5.5 mm fir unterschiedliche Driicke mit
einer Digitalkamera getédtigt und der jeweilige Beginn der Fluoreszenz ausgewertet
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Abbildung 3.21: Extrahierte Position des Beginns der sichtbaren Fluoreszenz(Kreis)
in Abhéngigkeit des Drucks in der Filamentzelle. Die Fehlerbalken repréisentieren den
Ablesefehler von +2 cm. Zusétzlich ist der theoretisch berechnete Verlauf des Strahlen-
kollaps eingezeichnet (durchgezogene Linie). Die gestrichelte Linie reprisentiert den
um 8 cm von der Fokussieroptik weg verschobenen Verlauf des Strahlkollaps, der gut
mit den beobachteten Werte iibereinstimmt.

wurde. Es ist zu erkennen, dass sich die Position mit ansteigendem Druck zu der
Fokussieroptik hin bewegt. Zusétzlich ist der Verlauf des theoretisch berechneten
Strahlkollaps eingezeichnet (sieche Abschnitt 2.1.2). Bei der Berechnung wurden
die im Experiment verwendeten Parameter zur Erzeugung des Filaments sowie die
Eingangsdivergenz des Laserstrahls berticksichtigt. Durch Verschiebung der Strahl-
kollapsposition um 8 cm in Richtung des linearen Fokus (von der fokussierenden
Optik weg) spiegelt dieser den Verlauf des Beginns der beobachteten Fluoreszenz
sehr gut wider. Die Richtung der Verschiebung ist nicht ganz verstéandlich, zumal
die Energie der Pulse bereits vor dem eigentlichen Kollaps hoch genug sein sollte,
um das Medium zu ionisieren. Die Diskrepanz kénnte mit den nicht ausreichend
genau festzulegenden experimentellen Parametern, wie der Grofle der Strahltaille,
der Qualitat des Strahlprofils und der Divergenz des Strahls begriindet werden.

Einfluss der Eingangsdispersion fiir verschiedene Driicke und Blendenoft-
nungen

Die Dispersion des Eingangspulses beeinflusst ebenfalls die dynamische Entwicklung
im Filament [Varl0]. Fir die Untersuchung wurde die GDD mittels des Gitterkom-
pressors des Verstirkersystems im Bereich von —1500 bis +1250 fs? variiert. Dies
entspricht einer ungefahren Pulsdauer fiir die Pulse mit negativer Dispersion von
150 fs und im Fall von Pulsen mit positiver Dispersion von 130 fs. Es wurde fir
die jeweils entlang der Propagation im Filament erzeugte spektrale Verteilung die
fourierlimitierte Pulsdauer berechnet. Dabei ist die minimale fourierlimitierte Puls-
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Abbildung 3.22: FEinfluss der Dispersion fiir verschiedene Driicke und Blenden-
offnungen auf die spektrale Verbreiterung im Filament. (a) Fourierlimitierte Puls-
dauer in Abhéngigkeit der Eingangsdispersion fiir drei verschiedene Argondriicke
(in mbar) in der Filamentzelle. (b) Fourierlimitierte Pulsdauer in Abhéngigkeit der
Eingangsdispersion fiir drei verschiedene Offnungen (in mm) der Kreisblende. Die
durchgezogenen Linien reprisentieren die Anpassungskurven durch die Datenpunkte.

dauer ein Indiz fiir die optimale spektrale Verbreiterung’. Fiir die im Experiment
verwendeten Driicke im Bereich von 600 bis 1000 mbar kann so die optimale Ein-
gangsdispersion zur Erzeugung kurzer Pulse identifiziert werden. Abbildung 3.22(a)
zeigt den Verlauf der minimalen fourierlimitierten Pulsdauer in Abhéangigkeit der
Eingangsdispersion fiir verschiedene Driicke fiir eine Blendenoffnung von 7.5 mm.
Die durchgezogenen Linien reprasentieren jeweils die Anpassungskurven durch die
ermittelten Datenpunkte. Eine optimale Verbreiterung und somit die kiirzeste fou-
rierlimitierte Pulsdauer wird fiir einen dispersionsfreien Eingangspuls erzielt. Die
Verbreiterung des Spektrums nimmt wieder ab, je positiver bzw. negativer die Di-
spersion der Eingangspulse wird. Es ist zudem zu erkennen, dass fiir die verschie-
denen Driicke die optimalen Eingangsdispersionen im selben Bereich liegen. Mit
ansteigendem Druck sinkt die erreichte fourierlimitierte Pulsdauer, wobei der Di-
spersionsbereich, bei dem dies der Fall ist, ausgedehnt wird. Die Auswirkung der im
Filament stattfindenden nichtlinearen Prozesse auf den propagierenden Puls wird
stark durch die Intensitit des Eingangsfeldes beeinflusst. Sind die Pulse zeitlich ge-
streckt, so ist die Spitzenintensitit verringert und es kommt demzufolge zu einer
reduzierten spektralen Verbreiterung. Diese Resultate entsprechen im wesentlichen
den Erwartungen. Allerdings stellt sich die Frage, ob durch eine geeignete Wahl von
Eingangsdispersion und Blendendffnung eine optimale Kombination gefunden wer-

"Im hier experimentell verwendeten Parameterbereich wurde kein Auftreten von Multifilamenten
beobachtet
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den kann, um moglichst viel Energie bei grofitem spektralen Zuwachs im Filament
zu erreichen.

Um dies festzustellen, wurde die Abhéngigkeit der Eingangsdispersion auch fiir
verschiedene Blendendffnungen im Bereich von 5.5 bis 7.5 mm untersucht. Abbil-
dung 3.22(b) zeigt den Verlauf der minimalen fourierlimitierten Pulsdauer in Abhén-
gigkeit der Eingangsdispersion fiir verschiedene Blendenoffnungen fiir einen festen
Druck von 600 mbar Argon. Es ist zu erkennen, dass es eine optimale Eingangsdisper-
sion gibt, bei der eine optimale spektrale Verbreiterung erreicht werden kann. Dieses
Optimum variiert wenig fiir die verschiedenen Blendendffnungen. Durch die Ande-
rung der Kreisblendenoffnung wird zum einen das Strahlprofil modifiziert und zum
anderen die FEingangsintensitat beeinflusst. Es ist zu erkennen, dass durch Vergro-
Berung der Blendenoffnung die damit einhergehende Erhohung der Intensitat nicht
zwangslaufig zu einer verstéarkten Verbreiterung des Spektrums fithrt. So spielt die
Modifizierung des Strahlprofils eine wesentliche Rolle bei der Ausbildung des selbst-
gefiihrten Lichtkanals. Zudem kann nur ein begrenzter Anteil der Intensitét in einem
einzelnen Filament gefithrt werden. Dieser Aspekt erschwert eine Energieskalierung
zur Erhéhung der Nichtlinearitdten im Filament und bewirkt keine stetige Reduzie-
rung des minimalen Fourierlimits mit VergroBerung der Kreisblendenéffnung. Durch
die hier durchgefithrten Untersuchungen konnte gezeigt werden, dass dieser Zusam-
menhang auch durch Veranderung der Dispersion nicht aufgelost werden kann.

In Abschnitt 3.4.3 wurde bereits die komplexe zeitliche Dynamik, die sich im Fi-
lament entwickelt, ausfithrlich dargelegt. Dabei zeigt sich in Simulationen, dass
der Puls im Filament aus mehreren Teilpulsen mit unterschiedlicher spektraler und
rdumlicher Verteilung besteht. Durch die Messung des raumlich und zeitlich inte-
grierten Spektrums des erzeugten Filaments konnen nur sehr bedingt Riickschliisse
auf diese internen Vorgénge gewonnen werden. Daher werden im folgenden Abschnitt
zwei Verfahren vorgestellt, die durch Verwendung nichtlinearer Prozesse eine Aus-
sage iiber die zeitliche Pulsstruktur erlauben.
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3.5 Untersuchung der zeitlichen Dynamik entlang
der Propagation im Filament

Wie in Abschnitt 3.4.3 gesehen, zeigen numerische Simulationen eine zeitliche Struk-
tur im Filament, die eine Aufspaltung in mehreren Teilpulse aufweist, welche durch
raum-zeitliche De- und Refokussierungs-Effekte verursacht werden. Aufgrund dieser
komplexen Entwicklung ist die zeitliche Charakterisierung des Filamentausgangs,
wie z.B. durch eine Autokorrelation oder SPIDER-Messung schwierig, da sich Pha-
sen mehrerer Teilpulse iiberlagern konnen. Zudem sind die angesprochenen Verfah-
ren durch die Verwendung von nichtlinearen Kristallen vor allem bei Spektren mit
Wellenlangen im UV-Spektralbereich in der Messung der Pulsdauer durch ihre be-
grenzten Phasenanpassungs-Bereiche limitiert. Um ein besseres Verstéandnis tiber die
Dynamik zu gewinnen, ist aulerdem eine Untersuchung entlang der Propagations-
achse notwendig.

In diesem Abschnitt werden erstmals zwei neuartige Verfahren vorgestellt, die es
erlauben durch extreme nichtlineare Prozesse lokal aufgelost die zeitliche Dynamik
im Filament zu identifizieren. In Abschnitt 3.5.1 wird {iber hohe harmonische Strah-
lung indirekt auf die zeitliche Struktur geschlossen. Dieses Verfahren ermoglicht den
Nachweis von im Filament erzeugten Intensitétsspitzen (vergl. Abschnitt 2.3.4) und
die Untersuchung der Kollapsposition. In Abschnitt 3.5.2 wird die zeitliche Struktur
des propagierenden Pulses durch Stereo-ATI-Messungen bestimmt. Mit diesem Ver-
fahren, welches keine Einschrankungen an das Spektrum des zu messenden Pulses
macht, kann die Pulsdauer sowohl direkt im Filament als auch nach diesem gemes-
sen werden. Es kann zudem gezeigt werden, dass die im Filament erzeugte zeitliche
Pulsstruktur aus Teilpulsen mit unterschiedlicher zeitlicher Phase besteht.

3.5.1 Zeitliche Charakterisierung durch hohe harmonische
Strahlung

Die in Abschnitt 3.4.3 vorgestellten Simulationen der zeitlichen Pulsstruktur, zeigen,
dass sich an einigen Stellen im Filament ultrakurze Teilpulse ausbilden koénnen,
die durch ihre kurze Pulsdauer zu einer erhohten Spitzenintensitéit fithren, welche
iiber der sonst im Filament begrenzten Intensitat liegt. Deren Pulsdauer kann
im Bereich eines optischen Zyklus liegen. Dabei tibersteigt die Spitzenintensitit
die in Standardmodellen etablierte obere Grenze der Intensitit, die im Filament
gefiihrt werden kann (vergl. Abschnitt 2.3.3). Daher werden diese Teilpulse auch
als Intensitatsspitzen (eng. intensity spikes) bezeichnet. Die hohen Intensitéten
erlauben nach theoretischen Voraussagen die Erzeugung hoher harmonischer Strah-
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lung direkt im Filament [Gaa09], die im Rahmen dieser Arbeit zum ersten Mal
experimentell nachgewiesen werden konnten [Stellb]. Aus der spektralen Struktur
der erzeugten XUV-Strahlung kann indirekt eine Aussage iiber die zeitliche Dauer
der im Filament erzeugten Teilpulse erhalten werden. Dariiber hinaus koénnen
Aussagen tber die Dynamik im Filament gewonnen werden.

Experimenteller Aufbau

Fir die Erzeugung des Filaments wurden 35 fs Pulse mit einer Zentralwellenlange
von 780 nm und einer Energie von 1.3 mJ bei 3 kHz verwendet. Der in Abschnitt 3.4
eingefithrte optische Aufbau eignet sich nicht nur zur Untersuchung der spektralen
Struktur im Filament, sondern kann dazu genutzt werden, gleichzeitig die im
Filament erzeugte hohe harmonische Strahlung zu messen. Die niedrigen Driicke in
der an die SIGC anschliefenden Vakuumkammer von unter 5 x 10~% mbar erlauben
die nahezu absorptionsfreie Propagation der XUV-Strahlung zum Detektor. Zur
Detektion der hohen harmonischen Strahlung wurde in dem in Abb. 3.13 darge-
stellten Aufbau das Ausgangsfenster durch eine zusétzliche Propagationsstrecke im
Vakuum, an die ein XUV-Spektrometer anschliet,® ausgetauscht. Die fundamentale
Strahlung wird mittels einer 200 nm diinnen Aluminiumfolie, die vor dem Eingang
in das XUV-Spektrometer positioniert ist, herausgefiltert.

Experimentelle Ergebnisse

Der theoretische Verlauf der Spitzenintensitit im Filament ist in Abbildung 3.23(a)
dargestellt [Stella, Stellb]. In diesem Fall kénnen in drei Bereichen A, B und C
Intensitatsspitzen vorhergesagt werden.

Um diese im Experiment identifizieren zu kénnen, wird die erzeugte hohe harmoni-
sche Strahlung direkt im Filament gemessen.

Die Kreisblende (B1) wurde auf einen Wert von 7.5 mm eingestellt und mit einer
Pulsenergie von 1 mJ ein Filament in 1000 mbar Argon erzeugt. Die im Filament, auf
ca. 1.7 x 10 W/cm? berechnete Intensititsgrenze wird punktuell im Filament iiber-
schritten, wodurch die Erzeugung hoher harmonischer Strahlung erméglicht wird.
Abbildung 3.23(b) zeigt XUV-Spektren, die entlang der Propagation im Filament ge-
messen wurden. Dafiir wurde alle 4 mm in einem Bereich von z = 226 bis 2 = 256 cm
nach der fokussierenden Optik ein iiber mehrere Laserschiisse integriertes Spektrum
aufgenommen. In dem etwa 30 cm langen Filament lassen sich zwei unterschiedli-
che Bereiche identifizieren. Im ersten Bereich A ist ein diskretes XUV-Spektrum zu
erkennen. Im zweiten Bereich B ist hingegen eine kontinuierliche spektrale Form er-
sichtlich. Aus beiden Bereichen sind jeweils Spektren an den festen Positionen A und

8McPherson, Gitter: 300 Linien/mm, und CCD DH420A-F0, Andor Technology
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Abbildung 3.23: (a) Theoretische Entwicklung der Spitzenintensitdt im Filament
(entnommen aus [Stella, Stellb]). (b) Gemessene hohe harmonische Strahlung, die
direkt in einem in 1000 mbar Argon generierten Filament erzeugt wurde. Die Abbil-
dung zeigt integrierte Spektren, die an verschiedenen Positionen im Filament gemessen
wurden. Die Position der Extraktion z bezieht sich dabei auf den Abstand zur fokus-
sierenden Optik. In (a) und (b) sind die im Filament auftretenden Intensitétsspitzen
mit A, B und C gekennzeichnet. Die Spektren der XUV-Strahlung haben in den Be-
reichen A und B eine unterschiedliche Struktur. Spektren aus beiden Bereichen sind
in (c) dargestellt.

B auf linearer Skala dargestellt, die die unterschiedliche Form verdeutlichen, siche
Abb. 3.23(c). Den verschiedenen Bereichen konnen im Filament erzeugte intensi-
ve Teilpulse zugeordnet werden. Dabei kann iiber die gemessenen XUV-Strahlung
durch Betrachtung der spektralen Struktur auf die Pulsdauer der erzeugten Pul-
se geschlossen werden Dies bedeutet, dass der erste erzeugende Puls im Bereich
A aus mehreren optischen Zyklen des elektrischen Feldes unter der Einhiillenden
besteht, wohingegen der zweite Puls im Bereich B nur nahezu einen einzelnen opti-
schen Zyklus besitzen kann, um im analysierten Spektralbereich eine kontinuierliche
Verteilung zu erklaren [Stellb]. Es muss angemerkt werden, dass die CEO-Phase
des verwendeten Lasersystems nicht stabilisiert ist und deshalb von Puls zu Puls
zufillig variiert. Die vorgestellten Messungen sind tiber mehrere Schiisse integriert.
Allerdings kann im Bereich B ausgeschlossen werden, dass die kontinuierliche Struk-
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Abbildung 3.24: Gemessene hohe harmonische Strahlung fiir ein Filament in (a)
800 und (b) 600 mbar Argon.

tur durch Pulse verschiedener CEO-Phasen oder durch raumliche Dispersion im
Strahlprofil der XUV-Strahlung verursacht wird, sieche unten.

Betrachtet man im Vergleich zu der hohen harmonischen Strahlung die unter iden-
tischen Bedingungen erzeugten IR-Spektren (vergl. Abb. 3.15(c)), so ist in dieser
linearen Diagnostik kein Anhaltspunkt fir das durch die Intensitdtsspitzen erzeugte
breite Spektrum im Filament zu erkennen. Man kann diese Tatsache damit begriin-
den, dass die Intensitatsspitzen nur in einem sehr eingeschrankten Bereich nahe der
optischen Achse erzeugt werden. Eine durch die Intensititsspitzen verursachte An-
derung im Pulsspektrum ist dann in den tiber einen gréfieren raumlichen Bereich
gemittelten Spektren nicht ersichtlich.

So, wie die Entwicklung der IR-Spektren im Filament bei Anderung der Eingangspa-
rameter beeinflusst wird, so wird auch die gemessene XUV-Strahlung dadurch ge-
pragt. Abbildung 3.24 zeigt die Entwicklung der XUV-Strahlung, die fiir zwei unter-
schiedliche Driicke in der Filamentzelle aufgenommen wurde. Bei einer Reduzierung
des Drucks auf 800 mbar, sieche Abb. 3.24(a), entfernt sich die Position des Bereichs A
von der fokussierenden Optik. Zudem wird der Bereich, in dem die XUV-Strahlung
erzeugt wird, ausgedehnt, wobei die Intensitat im Bereich B sinkt. Bei einer weiteren
Reduzierung des Drucks in der Filamentzelle auf 600 mbar, sieche Abb. 3.24(b), wird
iiber einer Lange von etwa 20 cm ein diskretes XUV-Spektrum gemessen, wohinge-
gen der Bereich mit einer kontinuierlichen Struktur verschwindet. Anscheinend wird
die Dynamik im Filament so sehr gedndert, dass es nicht mehr zu der Ausbildung
eines Pulses kommt, der zur Erzeugung einer kontinuierlichen XUV-Struktur fiihrt.
Die gemessene XUV-Strahlung kann also dazu genutzt werden, um die Auswirkung
von unterschiedlichen Eingangsparametern auf die Entwicklung der zur hohen har-
monischen Strahlung beitragenden Pulse im Filament zu studieren. Dabei ist neben
dem Druck auch die Auswirkung der Eingangsblende auf die Prozesse im Filament
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Abbildung 3.25: (a) Position der Intensitdtsspitzen A und B in Abhéngigkeit des
Argon Drucks in der Filamentzelle fiir zwei unterschiedliche Blenden6ffnungen (Box
fir D = 5.5 mm, Kreuz fiir D = 7.5 mm). Zudem ist der fiir die jeweilige Blendeno6ff-
nung berechnete theoretisch Verlauf des Strahlkollaps eingezeichnet (durchgezogene
Linie fiir D = 5.5 mm, gestrichelte Linie fiir D = 7.5 mm). Zur besseren Vergleichbar-
keit mit den experimentellen Daten ist dieser jeweils um die in Tab. 3.1 angegebenen
Absténde verschoben. (b) Position der Intensitéatsspitzen in Abhéngigkeit der Ein-
gangsdispersion fiir 1000 mbar Argon. Kennzeichnung siehe (a).

von Interesse. Dafiir wurden spektrale Karten der XUV-Strahlung fiir unterschied-
liche Driicke in der Gaszelle und verschiedene Groflen der Eingangskreisblende auf-
genommen, und auf die zentrale Lage der individuellen Bereiche (A, B), untersucht.
Um die zentrale Lage der Bereiche A und B zu bestimmen wurden die spektralen
Karten fourier-transformiert. Durch die unterschiedliche spektrale Struktur kénnen
im Fourierraum die Bereiche A und B von einander separiert und im Anschluss
der Schwerpunkt des iiber der Wellenldnge aufintegrierten Signals fiir den jeweili-
gen Bereich berechnet werden. Abbildung 3.25(a) zeigt die Schwerpunktsposition in
Abhéngigkeit des Drucks fiir zwei unterschiedliche Durchmesser D der ersten Kreis-
blende (D = 5.5 mm und 7.5 mm). Es ist zu erkennen, dass unter einem Druck
von 700 mbar der Bereich mit einem kontinuierlichen XUV-Spektrum verschwin-
det. Eine Erklarung konnte die verktirzte Filamentlange bei niedrigen Driicken sein,
die den zur Ausbildung der Intensitétsspitze benétigten Refokussierungszyklus nicht
mehr ermoglicht [Méc06]. Die durch die Druckédnderung verursachte Verschiebung
der Bereiche A und B, kann durch die lineare Druckabhéngigkeit des nichtlinea-
ren Brechungsindex ns(p) erklart werden [Borl0]. Eine Erhohung des Drucks in der
Filamentzelle fiihrt dabei zu einer stirkeren Selbstfokussierung, die durch eine ho-
here Nichtlinearitat bewirkt wird.
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In Abschnitt 3.4.4 wurde bereits die Abhéngigkeit der Fluoreszenz von den Ein-
gangsparametern studiert und mit dem mit Gl. (2.10) fiir einen GauBpuls theore-
tisch berechneten Verlauf des Strahlkollaps z,¢(p) in Verbindung gebracht. Es soll
nun gezeigt werden, ob auch ein Zusammenhang zwischen den zur Erzeugung von
XUV-Strahlung fithrenden Refokussierungszyklen und der berechneten Position des
Strahlkollaps besteht. Um die unterschiedlichen Radien der Kreisblende zu bertick-
sichtigen, wurde fiir D = 5.5 mm ein Strahlradius von 2.8 mm an der Position der
Fokussieroptik und eine transmittierte Leistung von 0.75 mJ und fir D = 7.5 mm
ein Strahlradius von 3.9 mm und eine transmittierte Pulsenergie von 1.0 mJ ge-
messen, und bei Berechnung der Kollapsposition beriicksichtigt. Betrachtet man die
Position z,¢ als Beginn des Filaments und definiert die Position der im Filament
erzeugten Intensitatsspitzen als relativen Abstand zx und zg im Filament, so ist die
absolute Position gegeben durch

Zabs,i — er(p) + 2, L= A7 B. (32)

In Abb. 3.25(a) sind zusétzlich zu den experimentell ermittelten Postionen der In-
tensitatsspitzen die mit Gl. (2.10) berechneten Kurven der Kollapsposition fiir un-
terschiedliche Offnungen der Eingangskreisblende in Abhéngigkeit des Drucks in der
Filamentzelle eingezeichnet. Dabei wurde die fiir die jeweiligen Parameter berech-
nete Kurve fir die Kollapsposition um einen Abstand zj bzw. zg verschoben, um
den Verlauf dieser mit den experimentell bestimmten Positionen der Intensitétss-
pitzen im Bereich A bzw. B zu vergleichen. Die verwendeten Werte fiir zx und zp
sind Tab. 3.1 zu entnehmen. Unter Heranziehen dieser Verschiebung ist eine gute
Ubereinstimmung zwischen dem theoretisch bestimmten Verlauf des Strahlkollaps
und der ersten Intensitétsspitze bei A zu sehen, wohingegen die Intensitatsspitze im
Bereich B diesem Verlauf weniger gut folgt. Es ist ersichtlich, dass die erste Intensi-
tatsspitze A einige cm hinter dem nichtlinearen Fokus erzeugt wird, wohingegen die
zweite Intensitétsspitze B an der Position erzeugt wird, an der die Pulshinterflanke
eine Refokussierung auf die optische Achse erfahren muss. Der Abstand zwischen
der Intensitatsspitze bei A und der Intensititsspitze bei B wird bei anwachsendem
Druck in der Filamentzelle immer kleiner. Dies deutet darauf hin, dass bei hoheren
Driicken die rdumliche Dynamik in einem kleineren Wechselwirkungsbereich pas-
siert. Allerdings kann dieses Verhalten nur eindeutig im Fall des 5.5 mm groflen
Blendendurchmessers beobachtet werden. Bei einer groferen Offnung der Kreis-
blende reduziert sich durch Erhéhung der Intensitdt wie zu erwarten der Abstand
zur ersten Intensitatsspitze. Die Simulationsergebnisse aus Abschnitt 3.4.3 (vergl.
Abb. 3.19) zeigen, dass ein Refokussierungszyklus eine Propagationsstrecke von et-
wa 10 cm benétigt. Dies ist in guter Ubereinstimmung mit dem experimentellen
Abstand zwischen den Intensitéitsspitzen. Somit bestétigt sich, dass die zweite In-
tensitatsspitze bei B zu einem Puls gehort, der aus einem Refokussierungsereignis
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D (mm) | zp (cm) 2p (cm) D (mm) | zp (cm) 2zp (cm)
5.9 18+1 27+ 2 5.5 15£2 2241
7.5 10+£1 21+1 7.5 9+1 20+ 2

(a) (b)

Tabelle 3.1: Abstand der Intensitatsspitzen bei A und B zum Verlauf der theore-
tisch berechneten Kollapsposition za und zp fiir die (a) in Abb. 3.25(a) und (b) in
Abb. 3.25(b) gezeigten Daten, siehe Text.

gebildet wird und eine kurze Pulsdauer besitzt [Gaa09, Stellb]. Wird die Position
der Intensitétsspitze bei A mit der Position fiir den Beginn der Fluoreszenz (siehe
Abb. 3.21) verglichen, so ist im Mittel ein Abstand von 10 &+ 2 ¢cm zu messen.

Zusatzlich zu der Druckabhéangigkeit wurde der Einfluss der Eingangsdispersion auf
die Position der Intensitédtsspitzen und des Strahlkollaps fiir einen festen Druck
von 1000 mbar untersucht. Die experimentellen und berechneten Ergebnisse sind
in Abb. 3.25(b) dargestellt. Die Eingangsdispersion wurde durch die Anderung des
Abstandes des sich am Ausgang des Verstarkersystems befindenden Gitterkompres-
sors eingestellt, vergl. Abschnitt 3.4.4. Die GDD kann im Bereich von +1000 fs?
variiert werden, was einer Pulsdauer von etwa 87 fs fiir positiv wie auch negativ
dispersive Pulse entspricht, bevor die zweite Intensitatsspitze B verschwand. Die
erste Intensitéitsspitze A hingegen kann tiber einen grofleren Dispersionsbereich be-
obachtet werden. Um den Verlauf des Kollaps zu berechnen, wurde die durch die
Dispersion verursachte Anderung der Spitzenleistung in Gl. (2.10) durch folgenden
Zusammenhang berticksichtigt:

_ Py (0)7,
JE+ 2B/

mit der GDD g und der fourierlimitierten Pulsdauer 7, = 35 fs. Es konnte wieder

Fo(B) (3.3)

cine gute Ubereinstimmung mit den fiir die unterschiedlichen experimentellen
Parameter bestimmten verschobenen Verlauf des Strahlkollaps gefunden werden,
sieche Abb. 3.25(b) und Tab. 3.1(b).

Insgesamt zeigt sich, dass die im Filament gebildeten Intensitétsspitzen iiber
einen weiten Parameterbereich gemessen werden konnen. Dieses robuste Auftre-
ten beweist, dass die Uberschreitung der Clamping Intensity im Filament kein
Ausnahme-Phédnomen ist, das nur bei speziellen Parametern beobachtet werden
kann.

Vielmehr weist die hier erstmals experimentell nachgewiesene Dynamik eine grofle
Unabhéangigkeit vom erzeugendem Eingangspuls auf, so dass die nachgewiesenen
Refokussierungszyklen auf eine intrinsische Charakteristik des Filamentationspro-
zesses hindeuten. Der zur Untersuchung verwendete Aufbau einer SIGC mit einer

65



KAPITEL 3. UNTERSUCHUNG ULTRAKURZER PULSE AUS EINEM FILAMENT

doppelt-differentiellen Pumpstufe bietet andererseits auch die Moglichkeit, diese
Dynamik durch Einstellung der optimalen Filamentlange zu kontrollieren. Dabei
kann in weiteren Schritten eine Optimierung des XUV-Spektrums auf z.B. die
Erzeugung isolierter Attosekunden-Pulse direkt im Filament vorgenommen werden.

Einzelschuss-Messungen der XUV-Spektren

Die CEO-Phase des verwendeten Lasersystems ist nicht stabilisiert und variiert
zuféllig. Bei Erzeugung von XUV-Strahlung mit Pulsen mit nur einigen opti-
schen Zyklen wird die spektrale Struktur dieser durch die CEO-Phase ¢cgo beein-
flusst [Stellal. Wahrend das XUV-Spektrum eines Sinus-Pulses mit pcpo = —m/2
aus diskreten harmonischen Ordnungen besteht, so wird mit einem Cosinus-Puls
mit pcegpo = 0 ein kontinuierliches Spektrum erzeugt. Es ist zu beachten, dass tiber
verschiedene CEO-Phasen integrierte Messungen immer zu einem kontinuierlichen
XUV-Spektrum fithren. Da die in Abschnitt 3.5.1 vorgestellten Messungen tiber
mehrere Schiisse integriert sind miissen Einzelschuss-Messungen dieser durchgefiihrt
werden, um auszuschlielen, dass die kontinuierliche Struktur der in einigen Berei-
chen im Filament gemessenen XUV-Spektren durch die Variation der CEO-Phase
verursacht wird.

Die kontinuierliche Struktur der XUV-Spektren kann zudem auch durch rdumliche
Effekte hervorgerufen werden. Weist der Puls eine rdumliche Dispersion entlang des
Radius im Strahlprofil auf, so kann dies bei einer raumlich integrierten Messung
auch zu einem kontinuierlichen Spektrum fithren.

Um auszuschlieflen, dass die in Abschnitt 3.5.1 gemessenen Spektren harmonischer
Strahlung im Bereich B aus diesen Effekten resultieren, miissen rdaumlich aufgeloste
Einzelschuss-Messungen der hohen harmonischen Strahlung durchgefiithrt werden.
Da der Phosphorschirm des verwendeten Spektrometers eine Abklingzeit von 10 ms
hat konnen mit diesem bei einer Pulswiederholrate von 3 kHz Spektren aufgenom-
men werden, die mindestens 30 Laserschiisse enthalten. Um Messungen einzelner
Laserschiisse durchzufiihren, kann zuséatzlich die Hochspannung der MCP geschal-
tet werden. Dafiir wurde ein Pulsgenerator? verwendet, der auf die Pulswiederhol-
rate des Lasersystems getriggert wurde. Der Pulsgenerator schaltet zwischen zwei
Hochspannungsquellen'®. Dabei kann bei einer Hochspannung von 2.3 kV ein XUV-
Signal gemessen werden, wohingegen eine Spannung von 1.2 kV keinen signifikanten
Beitrag zum Signal liefert. Das verwendete Spektrometer kann zudem die Spektren
raumlich aufgelost messen.

Die Messungen wurden bei einer Kreisblenden6ffnung (B1) (vergl. Abb. 3.13) von
6 mm durchgefiithrt. Die Energie nach dieser betrug 0.82 mJ. Die Abbildung 3.26(a)

9PVX-4140, Directed Energy, Inc.
10PS§350/5000V-25W ,Stanford Research Systems, Inc.
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Abbildung 3.26: (a) Aufgenommene Einzelschuss-Messungen der XUV-Spektren
entlang der Propagation im Filament in 780 mbar Argon. (b) Rédumliche Einzelschuss-
Spektren bei drei festen Positionen im Filament z = 228 c¢cm, z = 236 cm und z =
242 cm. Bei Position z = 236 konnte eine leichte rdumliche Dispersion festgestellt
werden (gestrichelte Linie).

zeigt Kinzelschuss-Spektren fiir ein Filament in 780 mbar Argon. Es ist die bereits
in Abschnitt 3.5.1 beobachtete Struktur der harmonischen Spektren zu erkennen.
Zudem sind in Abbildung 3.26(b) Einzelschuss-Messungen des direkten Phosphor-
schirmsignals des McPherson-Spektrometers fiir drei festen Positionen z = 228 cm,
z =236 cm und z = 242 cm dargestellt. Die vertikale Achse reprasentiert dabei die
unkalibrierte Wellenldngenachse, und auf der horizontalen Achse ist die unkalibrier-
te Position entlang der vertikalen Achse im Strahlprofil dargestellt. Es ist ersichtlich,
dass die Spektren im Bereich A und B bei z = 228 ¢m und z = 242 c¢m keine rdum-
liche Dispersion aufweisen. Lediglich bei Position z = 236 cm konnte eine leichte
rdumliche Dispersion festgestellt werden.

Des Weiteren wurden XUV-Spektren, die mit Pulsen mit unterschiedlicher CEO-
Phase des Eingangspulses erzeugt wurden, untersucht. Die Messungen wurden bei
einer Kreisblenden6ffnung (B1) von 6 mm durchgefiihrt. Die Energie nach der Blen-
de betrug in diesem Fall etwa 0.93 mJ, und es wurde ein Filament in 700 mbar
Argon erzeugt. Abbildung 3.27(a) zeigt die fiir diese Parametereinstellung gemes-
sene Entwicklung des Spektrums im Filament. Es wurden Messungen der Spektren
von Pulsen mit zufilliger CEO-Phase an zwei festen Positionen z = 216 ¢cm und
z = 236 cm im Filament durchgefithrt. Aus jedem Bereich sind finf Spektren jeweils
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Abbildung 3.27: (a) Aufgenommene Einzelschuss-Messungen der XUV-Spektren
entlang der Propagation im Filament in 780 mbar Argon. (b) Einzelschuss-Messung
der rdumlichen Verteilung des Spektrums entlang der horizontalen Ache im Strahlprofil
bei zwei festen Positionen im Filament z = 228 ¢cm und 2z = 242 cm.

in Abb. 3.27(b) und (c) dargestellt. Im Fall des kontinuierlichen XUV-Spektrums
kann nur eine geringe Variation der Spektren bei zufalliger Eingangs-CEO-Phase
festgestellt werden. Es ist bekannt, dass die Eingangs-CEO-Phase nach der Propa-
gation im Filament beibehalten wird [Fac08, Hau04]. Da die CEO-Phase des ver-
wendeten Lasersystems allerdings willkiirlich variiert ldsst sich daraus schlieffen, dass
die Eingangs-CEO-Phase einen minderen Einfluss auf die CEO-Phase der zweiten
Intensitétsspitze ausiiben muss. Diese Beobachtung wird durch theoretische Vorher-
sagen unterstiitzt [Gaa09], die diesen Effekt schnellen Refokussierungsprozessen zu-
schreibt. In diesen wird die CEO-Phase des refokussierten Pulses durch den schnellen
Refokussierungsprozess bestimmt und hiangt weniger von der CEO-Phase des Ein-
gangspulses ab.
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Die CEO-Phase kann unter anderem mit dem im néchsten Abschnitt zur Pulsdau-
ercharakterisierung verwendeten Stereo-ATI-Spektrometer gemessen werden.

3.5.2 Zeitliche Charakterisierung der Pulse durch Stereo-
ATI-Spektren

Die bisherige Analyse der lokalen Nichtlinearitdten mittels der gemessenen hohen
harmonischen Strahlung erlaubt eine eindeutige Identifizierung von Intensitatsspit-
zen im Filament. Auch auf die Pulsdauer kann iiber diskrete oder kontinuierliche
Form des erzeugten XUV-Spektrums zuriickgeschlossen werden. Eine genaue Be-
stimmung der Pulsdauer ist jedoch nicht moglich. Durch die Aufnahme von Stereo-
ATI-Spektren ist eine deutlich genauere Analyse der Pulsdauer méglich. Durch die
hohe Nichtlinearitat, die der ATI-Prozess benétigt, kénnen nur ultrakurze Pulse
mit hoher Spitzenintensitét gemessen werden und Teilpulse groflerer Pulsdauer wer-
den herausgefiltert. Zudem bietet dieses Verfahren im Gegensatz zu SPIDER, durch
Verwendung von Edelgasen als nichtlineares Medium, keine Einschrankung an das
Pulsspektrum im nahen UV-Bereich.

Die Untersuchungen der Pulsdauer im und nach dem Filament mit dem Stereo-ATI-
Aufbau wurden in Zusammenarbeit mit der Arbeitsgruppe von Gerhard G. Paulus
von der Universitiat Jena durchgefiihrt. In diesem Abschnitt wird zunédchst eine kur-
ze Einfithrung in die Grundlagen der Pulsdauermessung mit dem ATI-Spektrometer
gegeben, wobei auf Details dieses Messverfahrens auf die Veroffentlichungen [Pau01,
Pau03, Sayll, Wit09] verwiesen wird. Im Anschluss werden experimentelle Ergeb-
nisse der Pulsdauermessung vorgestellt. Es ist dabei zum ersten Mal gelungen,
die Pulsstruktur nach und entlang des Filaments ndher zu untersuchen. Wichtige
Erkenntnisse iiber die zeitliche Dispersion von im Filament gebildeten Teilpulsen
konnten aus diesen Messungen geschlossen werden.

Stereo- ATI-Spektrometer

Das Stereo-ATI-Spektrometer ist zur Messung der Phase zwischen der Tragerwelle
und der Einhiillenden des Pulses (CEO-Phase, engl. carrier envelope offset phase)
entwickelt worden [Pau01]. Die CEO-Phase spielt bei ultrakurzen Pulsen mit nur
wenigen optischen Zyklen eine wichtige Rolle, da mit der Verkiirzung der Pulsdauer
die Anzahl der Zyklen sinkt und die Asymmetrie des elektrischen Feldes in Abhéan-
gigkeit der CEO-Phase steigt.

Bei dem Stereo-ATI-Verfahren werden Atome mit einem Laserpuls ionisiert und
die Flugzeit der erzeugten Elektronen durch eine Flugzeitmessung bestimmt. Hoch-
energetische ATI-Elektronen sind dabei sehr wichtig, da ihre Flugrichtung besonders
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Abbildung 3.28: Schematische Darstellung eines ATI-Spektrometers. Der Laser-
strahl wird in ein Gas-Target fokussiert. In Hohe des Laserfokus befinden sich zwei
kleine Lochblenden, an denen die erzeugten Elektronen entweichen kénnen. Die Flug-
zeit der nach rechts bzw. links gestreuten Elektronen wird mit zwei sich gegeniiber-
stehenden Detektoren gemessen und durch Kenntnis der Flugstrecke die kinetische
Energie der Elektronen bestimmt.

stark von dem elektrischen Feld abhidngt und sie somit empfindlich auf die CEO-
Phase reagieren. Diese Abhéngigkeit wird zur Messung der CEO-Phase ausgenutzt,
indem das Signal zweier sich gegeniiberliegenden Elektronenspektrometer miteinan-
der verglichen wird. Die Asymmetrie des elektrischen Feldes bildet sich in den Dif-
ferenzsignalen der Elektronenspektrometer ab, wobei gilt: je kiirzer die Pulsdauer,
desto grofler die Asymmetrie des elektrischen Feldes bei Variation der CEO-Phase.
In Abbildung 3.28 ist der schematische Aufbau eines ATI-Spektrometers dargestellt.
Es besteht im Wesentlichen aus einer Vakuumkammer, einem mit Gas gefiilltem Tar-
get und zwei identischen Elektronendetektoren. Diese stehen sich in der Polarisati-
onsebene des Lasers gegeniiber. Zwischen den beiden Detektoren befindet sich ein
Gas-Target, in das der Laserstrahl fokussiert wird. Die unter einem kleinen Winkel
um die Polarisationsachse des Laserfeldes emittierten Elektronen werden gleichzeitig
detektiert. Um ausschliellich hochenergetische Elektronen zu messen, kann mittels
zweier Repeller ein zusétzliches elektrisches Gegenfeld angelegt werden.

Um die CEO-Phasen-Abhéngigkeit in der Auswertung hervorzuheben, wird die
Asymmetrie der am linken (L) und rechten (R) Detektor gemessenen Elektronen
A= (L—R)/(L+ R) fiir zwei Energiebereiche ausgewertet. Im Plateau-Bereich des
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Abbildung 3.29: Asymmetrieplot fiir einen Puls mit einer Dauer von unter 5 fs. Es
ist die Asymmetrie der am linken und rechten Detektor gemessenen Elektronen fiir
zwei Bereiche hoher und niedriger Energie, in denen sich die sinusférmige Abhédngigkeit
der CEO-Phase um 90° unterscheidet, einander gegeniibergestellt.

erzeugten Elektronen-Spektrums variiert die Asymmetrie A annédhernd sinusférmig
mit der CEO-Phase. Zudem kann ein weiterer Energiebereich aus dem Elektronen-
Spektrum gewdahlt werden, in dem sich die sinusférmige Abhéngigkeit der CEO-
Phase um 90° unterscheidet [Say11]. Daraus kann eine parametrische Asymmetrie-
darstellung erstellt werden, indem die Asymmetriewerte der beiden Energiebereiche
graphisch gegeneinander aufgetragen werden. Der Polarwinkel © in dieser Darstel-
lung entspricht der CEO-Phase und die Radialkoordinate r hdangt von der Pulsdauer
ab. Dabei werden im Experiment die Grenzen der Energiebereiche so lange variiert,
bis der Radius in der Asymmetriedarstellung gleichférmig und die Verteilung in ©
isotrop ist. So entsteht fiir ein Lasersystem, dessen CEO-Phase von Puls zu Puls
zuféllig variiert, ein Plot, in dem die Messwerte der CEO-Phasen auf einem Kreis
mit Radius r verteilt sind, sieche Abb. 3.29. Die Pulsdauer 7 ldsst sich iiber r mit

folgender Formel berechnen [Say11]:

—9.7371
fs| = 1.6063 —_. 3.4
lfs] * \/ log(1 —7) (34)

Dabei sinkt der Radius mit steigender Pulsdauer. Um tiber den Radius auf die
Pulsdauer zu schlieen, muss dieser noch messbar sein. Diese Randbedingung
bewirkt, dass mit dem vorhandenen ATI-Spektrometer nur Pulsdauern kleiner 10 fs
messbar sind.
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Abbildung 3.30: Aufbau zur Messung der Pulsdauer mit dem ATI-Spektrometer.
Es wird ein Filament in einer SIGC-Geometrie erzeugt, vergl. Abschnitt 3.4. Nach
der SIGC werden die Pulse ausgekoppelt und die Dispersion mit DCMs und zwei
Keilen aus Quarzglas auf Null ausgeglichen. Der Laserstrahl wird im Anschluss in das
ATI-Spektrometer fokussiert. B1 - B6: Kreisblenden, CM1-CM3: Fokussierspiegel.

Experimenteller Aufbau

Fiir die Erzeugung des Filaments wurden 35-fs-Pulse mit einer Zentralwellenlange
von 780 nm und einer Energie von 1.3 mJ bei einer Pulswiederholrate von 3 kHz
genutzt. Der verwendete Aufbau ist in Abb. 3.30 schematisch dargestellt. Es wurde,
nach Fokussieren des Strahls mit einem Silberspiegel (CM1) mit einer Fokalldnge
von 2 m ein Filament in einer mit Argon gefiillten SIGC erzeugt. Der Ubergang
zwischen SIGC und Vakuumkammer wurde durch eine durch den Laserstrahl selbst
geschossenen Lochblende (LB1) realisiert. Im Gegensatz zu dem in Abschnitt 3.4.1
eingefiihrten Aufbau kann auf eine zweiten Lochblende verzichtet werden, da nun
keine XUV-Strahlung am Ende des Filaments gemessen werden soll. Der Ubergang
von Argondriicken in der SIGC im Bereich von 500 - 950 mbar zu einem Druck von
einigen mbar in der Vakuumkammer geniigt, um die nichtlinearen Effekte am Puls
zu beenden und so die Dauer der Pulse im Filament an verschiedenen Positionen zu
untersuchen. Um zum Vergleich auch die Pulsdauer eines ungestorten, vollstandig
propagierenden Strahls zu messen, wurde das Metallplattchen aus dem Aufbau
entfernt und die Vakuumkammer mit Gas geflutet. Nach Passieren des 2 mm
dicken Ausgangsfensters aus CaFy wurde der Weillichtkern des Strahlprofils mittels
einer Kreisblende (B4) ausgeschnitten. Aus experimentellen Griinden erfolgt im
vorliegenden Abschnitt die Erzeugung und Analyse des Filaments in getrennten
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Vakuumkammern, prinzipiell ist dies aber auch innerhalb eines Aufbaus moglich.
Eine Charakterisierung der Pulsdauer innerhalb der selben Vakuumkammer héatte
den Vorteil, dass die definitive Pulsdauer nach dem Filamentationsprozess gemessen
werden konnte ohne zunéchst die Dispersion des Ausgangsfensters zu kompensie-
ren. Der fokussierende Spiegel (CM2) mit einer Brennweite von 1.5 m dient zur
Kollimierung des Strahls. Im Anschluss an diesen wird die Dispersion mit mehreren
Reflexionen auf zwei DCMs!! und mit zwei Keilen aus Quarzglas kompensiert. Es
ist anzumerken, dass die DCMs durch ihre definierte Bandbreite eine geringfiigige
Einschrénkung im kurzwelligen Bereich der erzeugten Spektren haben und diese
in der zeitlichen Struktur beeinflussen. Durch die genaue Kenntnis der Dispersion
aller Komponenten ist trotzdem ein relativer Vergleich der Filamente gut moglich.
Der Laserstrahl wird nach den DCMs mit einem fokussierenden Spiegel (CM3)
mit einer Brennweite von 25 cm durch ein Fenster aus etwa 150 pm diinnem
Quarzglas in das ATI-Spektrometer fokussiert. Die Kreisblende (B6) dient zur
Anpassung der Intensitét bei der Messung der ATI-Spektren. Der Laserstrahl wird
anschliefend aus dem ATI-Spektrometer ausgekoppelt, und das an einem Schirm ge-
streute Licht durch eine Multi-mode-Faser mit einem Spektrometer!? aufgenommen.

Experimentelle Ergebnisse

Das Messen der Pulsdauer mit dem ATI-Spektrometer bietet die Moglichkeit, das
Filament in seiner temporalen Struktur besser zu charakterisieren als durch die
alleinige Messung der erzeugten XUV-Spektren oder durch die in Abschnitt 3.1
durchgefiihrten SPIDER-Messungen. Deshalb wird zunéchst die Pulsdauer eines un-
gestorten Filaments bei verschiedenen Driicken untersucht. Da sich die Parameter
des Verstarkersystems im Laufe der Zeit justage-bedingt andern, wird hier zur bes-
seren Vergleichbarkeit noch einmal eine Untersuchung der spektralen Entwicklung
des Filaments in Abhéngigkeit des Drucks durchgefiihrt. Diese Messungen wurden
ohne den Einsatz der Lochblende (LB1) realisiert, wobei die Vakuumkammer mit
Argon geflutet wurde. Abbildung 3.31(a) zeigt die spektrale Anderung in Abhéin-
gigkeit des Drucks. Dafiir wurden fiir die unterschiedlichen Driicke im Bereich von
500 bis 950 mbar tiber mehrere Laserschiisse integrierte Spektren am Ausgang des
ATI-Spektrometers aufgenommen. Es konnen zwei unterschiedliche spektrale Struk-
turen identifiziert werden. Diese sind fiir zwei feste Einstellungen des Drucks von
p = 700 mbar und p = 850 mbar in Abb. 3.31(b) dargestellt. Die fourierlimitierte
Pulsdauer dieser Spektren unterscheidet sich mit 4.5 und 4.1 fs nur geringfiigig von-
einander. Allerdings weist das Spektrum bei p = 700 mbar im Unterschied zu dem

HDCM9, VENTEON Laser Technologies GmbH, 500 - 1000 nm, -45 fs? pro Reflexion
120ceanOptics, Model: USB 2000+ VIS-NIR, mit 25 pm Eintrittspalt, Spektralbereich: 500 -
1200nm
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Abbildung 3.31: (a) Spektrum nach der Filamentation in Argon bei verschiedenen
Driicken. (b) Spektren mit unterschiedlicher Struktur nach Filamentation in 700 und
850 mbar Argon.

bei p = 850 mbar kein Intensitdtsmaximum bei der Zentralwellenlinge der funda-
mentalen Strahlung auf.

In Abbildung 3.32(a) ist die aus den aufgenommenen Spektren berechnete fourier-
limitierte Pulsdauer dargestellt. Hier ist das bereits in Abschnitt 3.4 beobachtete
Verhalten prinzipiell reproduziert, und die spektrale Breite unterstiitzt in einem
weiten Bereich von 600 bis 900 mbar Pulsdauern unter 5 fs. Zusétzlich zeigt die Ein-
fiigung in (a) den theoretisch berechneten Verlauf der Gruppenverzogerung, die der
Puls nach Passieren aller optischen Komponenten (6 Reflexionen an DCMs, 2 mm

CaFy, 150 pm und 2.1 mm Quarzglas und 5.46 m Luft) aufsammelt. Es ist ersicht-
lich, dass die gesamte Dispersion nahezu iiber die volle Breite kompensiert werden
kann, so dass die unter Beriicksichtigung dieser Dispersion theoretisch rekonstruier-
te Pulsdauer nur etwa 1 fs iiber der fourierlimitierten Dauer liegt.

Mittels der Stereo-ATI-Messung wurde die Pulsdauer in Abhéngigkeit des Drucks
gemessen, sieche Abb. 3.32(b). Dafiir wurden Asymmetrieplots wie die in Abb. 3.29
aufgenommen, und die Pulsdauer aus dem Radius berechnet. Fiir die Messungen
wurde die Dispersion der Pulse zundchst mit 6 Reflexionen auf den DCMs grob
ausgeglichen und mit den Keilen aus Quarzglas optimiert. Die jeweils zu jeder Puls-
dauermessung an den Keilen eingestellte GDD ist in der Einfiigung in Abb. 3.32(b)
aufgetragen. Obwohl die theoretische Pulsdauer im gesamten Druckbereich mit dem
ATI-Spektrometer messbar sein sollte, konnen nur im Bereich zwischen 550 und
850 mbar kurze Pulse gemessen werden. Die Pulsdauern dieser entsprechen nahezu
dem aus den zugehorigen Spektren berechnetem Fourierlimit und liegen deutlich
unter 5 fs. Der optimale Druckbereich zur Erzeugung der kiirzesten Pulse liegt bei
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Abbildung 3.32: (a) Fourierlimitierte Pulsdauer berechnet aus den Spektren in
Abb. 3.31. Die Einfligung zeigt die Gesamtgruppengeschwindigkeit (GD), die die Pulse
nach Durchlaufen der folgenden optischen Komponenten aufsammeln: 6 Reflexionen an
DCMs, 2 mm CaFg, 5.46 m Luft 150 gm und 2.1 mm Quarzglas. (b) Mittels Stereo-ATI
gemessene Pulsdauer nach Filament und Dispersionskompensation in Abhéngigkeit
des Drucks. In der Einfligung ist zuséitzlich die Dispersion der Keile eingezeichnet, die
im Experiment eingestellt wurde, um die kiirzeste Pulsdauer zu messen.

etwa 850 mbar. Die kiirzesten Pulsdauern bei optimalen Einstellungen des Filaments
waren 3.6 fs. Oberhalb von 850 mbar sind nur noch Pulse tiber 7 fs messbar. Die zur
Messung der optimalen Pulsdauer eingestellte Dispersion der Glaskeile ist zusétzlich
in der Einfiigung in Abb. 3.32(b) dargestellt. Es ist auffallig, dass zur Kompression
der Pulse zwei Bereiche vorzuliegen scheinen, wobei fiir den Bereich hohen Drucks
deutlich mehr Material notwendig ist. Berechnet man die Bilanz der gesamten Di-
spersion, so ergibt dies, dass bei einer Keildispersion von etwa 80 fs? die kiirzesten
Pulsdauern erreicht werden sollten. Bei den vorliegenden Messungen konnten die
kiirzesten Pulse im Druckbereich 750 bis 850 mbar allerdings bereits bei einer Keil-
GDD von 50 fs? gemessen werden, so dass dies auf eine positive Dispersion und
eine rechnerische bestimmte Pulsdauer direkt am Ausgang de Filaments von 12 fs
am Ausgang hindeutet. Da der erzeugende Puls eine Dauer 35 fs hat, ist bereits
hier eine Selbstkompression festzustellen. Im Druckbereich oberhalb von 850 mbar
wird eine deutlich dickere Keildicke zur Kompression benétigt, und eine Analyse
der Dispersionsbilanz ergibt hier einen negativ dispersiven Puls am Ausgang des
Filaments. Dies deutet darauf hin, dass der Effekt der Selbstkompression eine Ab-
hangigkeit vom verwendetem Druckregime aufweist. Eine definitive Aussage lasst
sich allerdings nur durch eine Messung der Pulsdauer mit dem ATI-Spektrometer
direkt am Filamentausgang treffen, also unter Vermeidung der hier verwendeten Di-
spersionskompensationsoptik, die eine gewisse Unsicherheit in die hier getroffenen
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Aussagen bringt.

Ein Vergleich der bereits diskutierten Druckbereiche, in denen Spektren unterschied-
licher Struktur gefunden wurden, mit den Druckbereichen, in denen eine unterschied-
liche Pulsdauer gemessen wurde, zeigt einen Zusammenhang. Es zeigt sich insbeson-
dere, dass sub-5-fs-Pulse nur dann gemessen werden, wenn das Spektrum nach dem
Filament ein Intensitdtsmaximum bei der Zentralwellenlinge des Eingangspulses
besitzt, vergl. Abb. 3.31(b).

Da nun durch Messung der Pulsdauer mit dem ATI-Spektrometer die Moglichkeit
besteht, die durch die gemessenen Spektren unterstiitzte mit der minimal erreichba-
ren Pulsdauer zu vergleichen, soll im nachsten Schritt die Selbstkompression durch
Variation der Eingangsdispersion untersucht werden. Hierfiir wurde der Durchmes-
ser der Eingangsblende (B1) auf einen Wert von ~ 5.8 mm eingestellt und mit einer
Pulsenergie von 0.82 mJ ein Filament in 780 mbar Argon erzeugt. Fiir die Unter-
suchungen wurde die Dispersion der Eingangspulse durch Anderung des Abstandes
der Gitter am Ausgang des Verstérkersystems in einem Bereich von 800 fs? verstellt.
Die Dispersion nach dem Filament wurde durch acht Reflexionen auf den DCMs
grob eingestellt und mit den Keilen optimiert, Es wurde beobachtet, dass die Ein-
gangsdispersion, in dem die ultrakurzen Pulse gemessen werden, in einem Bereich
von 600 fs? verdndert werden kann, ohne dass die GDD der Glaskeile, die zur Op-
timierung der Pulsdauer nach dem Filament benutzt werden, fiir jede Messung neu
angepasst werden muss. Somit hat die Dispersion der Eingangspulse in diesem Fall
in einem weiten Bereich keinen Einfluss auf die Pulsdauer nach dem Filament.

Das Stereo-ATI-Verfahren ist sehr gut geeignet, um die komplexe zeitliche Struktur
der Pulse im Filament, die sich in Abschnitt 3.4.3 und 3.5.1 offenbart hat, zu studie-
ren. Fir diese Untersuchung wurde die Lochblende (LB1) zwischen Filament- und
Vakuumkammer positioniert, damit das Filament an definierter Position beendet
werden kann. Mit einer Pulsenergie von 0.82 mJ und bei einem Eingangsblenden-
durchmesser von 6.0 mm wurde ein Filament bei festen Druck von 780 mbar Argon
erzeugt. Bei dieser Druckeinstellung konnten zuvor nach vollstandiger Propagation
des Filaments Pulsdauern unter 5 fs gemessen werden. Bei den verwendeten Parame-
tereinstellungen wurde zunachst die spektrale Entwicklung im Filament gemessen.
Dabei ist insbesondere der Bereich im Filament interessant, in dem zuvor hohe
harmonische Spektren beobachtet werden konnten, vergl. Abschnitt 3.5.1. Die auf-
genommenen Spektren in einem Bereich von 30 cm sind in Abb. 3.33(a) dargestellt.
Hier bezieht sich die Position der Extraktion z auf den Abstand der Lochblende
(LB1) zur fokussierenden Optik (CM1). Die fourierlimitierte Pulsdauer ist zusam-
men mit der gemessenen Pulsdauer in Abb. 3.33(b) dargestellt. Die Dispersion wurde
mit acht Reflexionen auf den DCMs grob eingestellt. Es ist anzumerken, dass die
zusétzlichen Reflexionen auf den DCMs noétig gewesen sind, da zur Kollimierung des
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Abbildung 3.33: (a) Spektrale Entwicklung entlang der Propagation fir ein Fila-
ment in 780 mbar Argon. (b) Gemessene Pulsdauer nach Kompression der Pulse mit
8 Reflexionen auf den DCMs und einer Keil-GDD von etwa 194 fs>. An einigen Stel-
len entlang der Propagation wurden zusétzlich Teilpulse bei einer Keil-GDD von etwa
128 fs? gemessen. Zusitzlich ist die aus den Spektren in (a) ermittelte fourierlimitierte
Pulsdauer dargestellt.

Strahls nach dem Filament eine CaFs-Linse verwendet und dadurch eine zuséatzliche
Phase aufgesammelt wurde.

Ab Position z = 228 cm konnte eine Pulsdauer von unter 9 fs gemessen werden,
indem die GDD der Keile auf einen Wert von etwa 194 fs? eingestellt wurde. Es
konnte bei Messung der Pulsdauer an verschiedenen Positionen im Filament festge-
stellt werden, das bei Messung dieses Pulses weiter im Filament die Dispersion der
Keile nicht geédndert werden musste. Dabei wurde die Optimierung der Pulsdauer
durch das Hinein- und Herausfahren eines der Glaskeile realisiert und es konnte be-
obachtet werden, wie der Radius der Asymmetriedarstellung bei Abweichung vom
Optimum jeweils kleiner wurde, bis die Pulsdauer nicht mehr messbar war. Die ge-
messene Pulsdauer folgt zunachst dem Verlauf des Fourierlimits und nimmt dann
ab Position z = 235 cm wieder zu.

An einer festen Position im Filament bei z = 239 cm wurde die Dispersion der Keile
iiber einen weiten Bereich durchgefahren. Dabei konnte ein weiterer Puls identifiziert
werden mit einer optimalen Einstellung der Keil-GDD auf 128 fs2. Die Pulsdauer
dieses zweiten Teilpulses wurde an einigen anderen Stellen im Filament zusatzlich
gemessen und ist auch in Abb. 3.33(b) mit aufgetragen. Bei genauer Untersuchung
der Pulsdauer an Position z = 255 ¢m konnten sogar sechs Teilpulse gefunden wer-
den. Auffallend ist, dass alle Teilpulse eine andere Dispersion haben, und somit eine
individuelle Einstellung der Keile erforderlich ist, sieche Abb. 3.34. Zur Veranschau-
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Abbildung 3.34: Detaillierte Untersuchung der Pulsdauer an Position z = 255 cm.
Es konnten bei sechs unterschiedlichen Einstellungen der Keil-GDD kurze Pulse ge-
messen werden (Rot, Kreise). Zusétzlich ist der Verlauf der Pulsdauer, die die Pulse
vor dem Ausgangsfenster der Vakuumkammer haben miissten, in Abhéngigkeit der
Keil-GDD eingezeichnet (Schwarz, Box). Details siehe Text.

lichung ist die theoretisch berechnete Pulsdauer in Abhéngigkeit der Keil-GDD mit
in der Abbildung aufgetragen. Dabei wurde angenommen, dass der Puls nach dem
Filament fourierlimitiert ist und zusétzlich zu den Keilen folgende optische Kom-
ponenten passiert: acht Reflexionen auf DCMs, 3 mm CaFs, 150 um Quarzglas
und 5.46 m Luft. Da fiir die Messung mit dem ATI-Spektrometer eine ausreichende
Intensitdt und eine Pulsdauer kleiner 10 fs notwendig ist, kénnen nicht alle Pul-
se und dementsprechend die komplette zeitliche Struktur abgebildet werden. Die
berechneten Spektrogramme in Abschnitt 3.4.3 deuten darauf hin, dass die im Fi-
lament erzeugten Teilpulse unterschiedliche Spektren haben (vergl. Spektrogramm
in Abb. 3.19 an Position z = 252 cm). Diese Eigenschaft kann bei der Stereo-
ATI-Messung nicht berticksichtigt werden, so dass hieriiber keine genaue Aussage
getroffen werden kann.

Im Vergleich der Messung an Position z = 255 cm und der Untersuchung entlang
der Propagation (siehe Abb. 3.33) fillt auf, dass dort eine Pulsdauer von 7.6 fs fur
z = 255 ¢m gemessen wurde, die deutlich langer ist, als die minimal messbare Dauer
von 5.2 fs bei Optimierung der Dispersion (siehe Abb. 3.34). Aufgrund der mit dem
Stereo-ATI-Spektrometer beobachteten komplexen zeitlichen Struktur ist es wie in
Abb. 3.34 gezeigt, offensichtlich notwendig an jeder Position die GDD zu optimieren.
Die in Abb. 3.33 gezeigte Studie erfolgte allerdings bei fester Einstellung der Disper-
sion. Das erklért die Diskrepanz zu den im voll propagiertem Filament gemessenen
Pulsdauern.

Waihrend der Messungen konnte keine Stelle im Filament gefunden werden, die dar-
auf hindeutet, dass die CEO-Phase der aufeinander folgenden Pulse wenig variiert.
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Die in Abschnitt 3.5.1 getétigten Vermutungen, dass die CEO-Phase der refokussier-
ten Pulse, die an lokalen Stellen im Filament XUV-Strahlung erzeugen, unabhéngig
von der Eingangs-CEO-Phase ist konnten hier nicht verifiziert werden. Zu diesem
Zeitpunkt ist nicht ersichtlich, ob sowohl die Pulsdauer als auch die CEO-Phase der
refokussierten Pulse im Fernfeld messbar ist, oder diese lediglich an einer lokalen
Stelle im Filament detektiert werden kénnen und danach divergieren.

In diesem Abschnitt wurde die Pulsdauer nach der Filamentation mit dem Stereo-
ATI-Spektrometer untersucht. Es konnten die kiirzesten je in einem Filament er-
zeugten Pulsdauern von unter 4 fs gemessen werden. Bei bestimmten Parameterein-
stellungen wurde die Strecke zur Kompensation der Dispersion nur dazu verwendet,
um die Dispersion der nach dem Filament positionierten optischen Komponenten
und Luft auszugleichen. Die nach dem Filament gemessenen ultrakurzen Pulse sind
weitestgehend von der Eingangsdispersion unabhangig. Diese Tatsache untermauert
den Mechanismus der Selbstkompression.

Wie schon aus den Simulationen in Abschnitt 3.4 ersichtlich wurde, ist die
Pulsstruktur im Filament komplex. Durch die Messungen der Pulsdauer mit dem
ATI-Verfahren konnte erstmalig gezeigt werden, dass die entstehenden zeitlichen
Teilstrukturen im Filament unterschiedliche Dispersionseigenschaften besitzen. Es
konnten an ausgewéhlten Positionen im Filament bis zu sechs Teilpulse mit unter-
schiedlicher Dispersion gemessen werden, die eine Pulsdauer unter 10 fs haben. Es ist
anzumerken, dass dieser Aspekt bei einem ungestorten Filamenten nicht untersucht
wurde. Deshalb kann nicht ausgeschlossen werden, dass auch bei diesen Messungen
bei fester Einstellung des Drucks weitere Teilpulse identifiziert werden kénnen.

Fiir ein besseres Verstdndnis der hier prasentierten Messungen sind im Folgenden
numerische Simulationen notwendig, um eine tiefere Einsicht in den Filamentati-
onsprozess zu erhalten. Im derzeitigen Stadium sind anschauliche Interpretationen
schwer moglich und spekulativ.
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3.6 Untersuchung der im Filament erzeugten
dritten harmonischen Strahlung

Nachdem in den vorherigen Abschnitten vor allem die Pulskompression durch die
Filamentation und somit deren Nutzung zur Erzeugung eines Pulses mit einer Dauer
von unter zwei optischen Zyklen im sichtbaren oder nahem IR-Bereich im Vorder-
grund stand, sollen abschliefend die hohen Nichtlinearitaten wahrend einer langen
Propagationsstrecke dazu genutzt werden, um die TH des Erzeugungspulses zu er-
zeugen. Die Filamentation ermoglicht in diesem Fall eine einfache und breitbandige
Moglichkeit, kurze Pulse im UV-Bereich zu generieren.

Bereits 2002 wurde das erste Mal iiber die Erzeugung der TH wahrend der Propaga-
tion eines Pulses im Filament berichtet [Ak602b]. Das erzeugte Strahlprofil der UV-
Strahlung erscheint dabei aufgrund von Phasenanpassung auf einem Konus um die
optische Achse [Thé05]. Nachfolgende Experimente konzentrieren sich auf Erhéhung
der Effizienz auf der optischen Achse und der Erzeugung eines breiten Spektrums im
UV-Bereich. Die Erhohung der Effizienz wird unter anderem durch das Einfiigen ei-
nes Plasmastranges oder einer Faser in den Filamentkanal realisiert [Sun09, Zhal0].
Mit diesen Verfahren konnte die Konversionseffizienz auf der optischen Achse um
zwei Groflenordnungen erhoht werden.

Die Erkenntnisse, die bei der Untersuchung des Filamentationsprozesses in den vor-
herigen Abschnitten gewonnen wurden, konnen dazu genutzt werden, um die TH
im Filament zu optimieren. Insbesondere ist durch die Einfithrung eines Druck-
gradienten im Filament eine um drei Groflenordnungen verstirkte Erzeugung der
TH auf der optischen Achse gemessen worden. Nach Darstellung der verwendeten
Messaufbauten werden Ergebnisse beziiglich des Spektrum, des Strahlprofils und der
Konversionseffizienz entlang der Propagation im Filament vorgestellt. Systematische
Untersuchungen des Einflusses von Eingangsdispersion und des Eingangsstrahlpro-
fils auf Spektrum der erzeugten TH schliefen dieses Kapitel ab.

3.6.1 Aufbau zur Charakterisierung der dritten harmoni-
schen Strahlung

Fir die Untersuchung der TH, die entlang der Propagation im Filament erzeugt
wird, wurde der in Abschnitt 3.4.1 eingefithrte Aufbau verwendet. Die einzige Mo-
difizierung bestand darin, dass auf die doppelt-differenzielle Pumpstufe verzichtet
werden konnte, da die zu detektierende UV-Strahlung bei Propagation im Medium
nicht absorbiert wird. Der Ubergang von Atmosphéirendruck in der SIGC zu einem
Druck von einigen Millibar in der Vakuumkammer gentigt, um die nichtlinearen
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Abbildung 3.35: Aufbauten zur Charakterisierung der TH. (a) Aufbau zur Messung
des Spektrums. Durch drei Reflexionen auf fiir den UV-Bereich hoch reflektierenden
Spiegeln wurde die fundamentale Strahlung herausgefiltert. Im Anschluss wurde die
Fluoreszenz auf einem BK7-Substrat mit einer Kamera aufgenommen. (b) Aufbau zur
Messung des Strahlprofils. Der Strahl wurde in einer Prismenstrecke spektral aufge-
spalten und die fundamentale Strahlung von der UV-Strahlung getrennt. Durch die
Riickreflexion der UV-Komponenten an Spiegel S1 mit einem kleinen vertikalen Win-
kelversatz werden diese im Anschluss mit Spiegel S2 ausgekoppelt.

Effekte am Puls zu beenden und die erzeugte UV-Strahlung im Filament zu studie-
ren. Fiir die Experimente wurden Pulse mit einer fourierlimitierten Pulsdauer von
35 fs bei einer Zentralwellenldnge von 780 nm und einer Energie von 1.4 mJ bei einer
Pulswiederholrate von 3 kHz genutzt. Die Blende nach dem Verstarkersystem wurde
auf einen Durchmesser von 5.5 mm gestellt, um ein stabiles einzelnes Filament bei
Atmosphéarendruck zu erzeugen. Die nach der Blende transmittierte Energie betrug
60 % der Ausgangsenergie, was einer Spitzenleistung von 26 GW entspricht. Die
kritische Leistung wurde dabei fiir das in 1 atm Luft'® erzeugte Filament um das
8-fache tiberschritten. Hinter der durch den Laser selbst geschossenen etwa 1 mm
groflen Lochblende im Metallplattchen wurde ein Hintergrunddruck von etwa 4 mbar
erreicht. Der Strahl propagiert nach der Lochblende etwa 1 m bei niedrigem Druck
und wird dann an einem 2 mm dicken Ausgangsfenster aus CaFy ausgekoppelt.
Durch den im Aufbau vorhandenen Verschiebetisch (vergl. 3.4.1) konnen auch hier
die Untersuchungen der Strahlung entlang der Propagationsstrecke im Filament stu-
diert werden.

Raumliche Strahlprofile der TH wurden nach Filterung der fundamentalen Strah-
lung durch dichroitische Spiegel, die hoch reflektierend fiir den UV-Bereich sind
und eine hohe Transmission fiir den IR-Spektralbereich haben, aufgenommen. Da-
bei wird die Fluoreszenz, die die UV-Strahlung auf einem BK7 Fenster erzeugt, mit
einer Digitalkamera? aufgenommen, siche Abb. 3.35(a).

By =3.27%cm?/W
4 Canon EOS 400D
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Abbildung 3.36: Profile der TH im Fernfeld. (a) Profil der TH nach Propagation
in einem Filament, ohne dass dieses durch eine Lochblende und einen Druckgradien-
ten in der Propagationsliange verkiirzt wurde. (b) Profil der TH mit Lochblende und
Druckgradienten. (c¢) Schnitt durch das Intensitatsprofil der vertikalen Profilachse aus

(a) und (b).

Zur Charakterisierung des Spektrums der TH wird dieses zunachst von der funda-
mentalen Strahlung getrennt. Die Trennung wird in einer Prismenstrecke realisiert,
siche 3.35(b), in dem die Spektralkomponenten raumlich aufgespalten werden und
die fundamentale Strahlung durch eine Rasierklinge geblockt wird. Nach Riickrefle-
xion der UV-Strahlung an Spiegel (S1) mit einem kleinen vertikalen Winkelversatz
wird die UV-Strahlung durch Spiegel (S2) in ein UV-Spektrometer eingekoppelt®.
Dieser Aufbau wird auch verwendet, um die Leistung der TH zu messen.

3.6.2 FErgebnisse der Charakterisierung der dritten harmo-
nischen Strahlung

Zur Untersuchung des Strahlprofils der in einem ungestortem Filament produzierten
UV-Strahlung wird zunéchst die Lochblende zwischen Filament- und Vakuumkam-
mer entfernt und die Vakuumkammer mit Luft geflutet. Das in einem Abstand von
etwa 4 m von der fokussierenden Optik aufgenommene Strahlprofil ist in Abb 3.36(a)
zu sehen. Die raumliche Verteilung der TH nach dem Filament besteht aus einem
geringen Anteil, der auf der optischen Achse erzeugt wird und einem intensiven
Kegel, der 99.6% der Energie tragt, vergl. Abschnitt 2.4.1. Dieses Profil wurde be-
reits in [Ako02b, Ak603] beobachtet und deckt sich mit den bisher bekannten Ex-
perimenten. Durch das Einfiithren einer Lochblende und eines Druckgradienten in

15 Avantes Spektrometer: Spaltgrofe: 10um, Gitter: 1200 Linien/mm, Spektralbereich: 220 - 450 nm
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der Propagationslange kann nun das Filament gestort werden, so dass ein nahe-
zu gauBformiges Strahlprofil auf der optischen Achse entsteht, sieche Abb. 3.36(b).
Abbildung 3.36(c) zeigt einen Schnitt durch das Intensitéatsprofil der vertikalen Pro-
filachse. Es ist zu erkennen, dass im Vergleich zu einem ungestort propagierenden
Filament die Intensitat auf der optischen Achse durch die Einfiihrung des Druck-
gradienten um nahezu drei Grofenordnungen verstarkt wird. Wird das Filament
lediglich durch die Anwesenheit der Lochblende gestort und kein Druckgradient ver-
wendet, so ist die Verstarkung der auf der Achse konzentrierten Intensitéat wesentlich
geringer. Bei Beobachtung der Intensitat der TH tiber der Zeit, wiahrend die Vaku-
umkammer mit Luft geflutet wurde, ist festzustellen, dass die Intensitat der TH
bei Abwesenheit eines Druckgradienten bzw. nach Abschalten der Vakuumpumpen
unverziiglich abnimmt. Die Verstédrkung der Intensitét der TH, die auf der optischen
Achse erzeugt wird, wird tiber verbesserte Phasenanpassung erklart. Im Fall eines
ungestorten Filaments stimmen die Radien der Phasenfronten der fundamentalen
und der TH vor dem nichtlinearen Fokus iiberein. Nach Beginn des Filaments an-
dert sich diese Bedingung, da nur die fundamentale Strahlung gefiihrt wird, da die
Leistung der UV-Strahlung zu gering ist, um ein UV-Filament zu bilden. Die geome-
trische Phasenfehlanpassung nach dem nichtlinearen Fokus verhindert eine effiziente
Erzeugung der TH auf der optischen Achse. Auflerhalb der optischen Achse ist die
Phasenanpassung noch immer gegeben, was zu der beobachteten konischen Vertei-
lung der UV-Strahlung im Strahlprofil fihrt (vergl. Abb. 3.36).

Durch den Druckgradienten kann jetzt die TH auf der optischen Achse erzeugt wer-
den. Dabei kann mit dem verwendeten Aufbau erstmals die Entwicklung der TH
entlang der Propagation im Filament studiert und zudem diese einfache Methode
zur Optimierung dieser verwendet werden. Durch die breitbandige fundamentale
Strahlung im Filament bietet sich hier die Moglichkeit, auch breitbandige Spektren
im UV-Bereich zu generieren und damit sehr kurze Pulse zu erzeugen. Das Spek-
trum der TH an zwei festen Positionen der Lochblende z = 220 cm und z = 267 cm
ist in Abb. 3.37 abgebildet. Tiefer im Filament bei z = 267 cm kann dabei ein
UV-Spektrum erzeugt werden, dessen Bandbreite einen 7-fs-Puls unterstiitzt. Die
Studien zur Dynamik im Filament konnen nun auch anhand der erzeugten UV-
Strahlung wiederholt werden und die Auswirkung der nichtlinearen Prozesse auf
UV-Spektrum und Intensitat untersucht werden. In Abb. 3.38(a) ist die Messung
der spektralen Entwicklung dargestellt. Es ist ersichtlich, dass die Intensitit der
UV-Strahlung sowie die spektrale Breite fiir Pulse, die weiter im Filament propagie-
ren, bis zu einer Position von z = 245 cm nach der fokussierenden Optik ansteigt.
Nach Position z = 245 cm fallt die UV-Intensitat ab, wihrend die spektrale Breite
nahezu konstant bleibt. Abbildung 3.38(b) zeigt die fourierlimitierte Pulsdauer ent-
lang der Propagation im Filament, die aus den Spektren in Abb. 3.38(a) bestimmt
wurde. Hier wird die bereits erwdhnte Verbreiterung des Spektrum bis zur Position
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Abbildung 3.37: Spektren der dritten harmonischen Strahlung an zwei festen Po-
sitionen der Lochblenden im Filament z = 220 cm und z = 267 cm.

z = 245 cm verdeutlicht. Es kann bis zu dieser Position eine fourierlimitierte Puls-
dauer von etwa 7 fs erreicht werden, die sich im weiteren Verlauf der Propagation
nicht mehr viel andert.

In einem Bereich von z = 243 cm bis z = 273 cm wurde die Leistung der UV-
Strahlung gemessen und die Konversionseffizienz im Bezug auf die Eingangsleistung
bestimmt. Der Verlauf ist in Abb. 3.39 dargestellt. Mit Druckgradienten erreicht
die Konversionseffizienz der TH auf der optischen Achse einen maximalen Wert von

(a) spektrale Leistungsdichte (norm.) (b)
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Abbildung 3.38: (a) Spektrum der TH entlang der Propagation im Filament. (b)
Aus dem Spektren in (a) berechnete fourierlimitierte Pulsdauer.
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3.6. UNTERSUCHUNG DER IM FILAMENT ERZEUGTEN DRITTEN
HARMONISCHEN STRAHLUNG

0.025 mitéradient p—
) ohne Gradient -
S
~0.02 7
c
.0
N
& 0.015
(0]
2
o 0.011
o
2 0.005 { T
o
X

0

250 260 270
Position der Extraktion (cm)

Abbildung 3.39: Konversionseffizienz fiir ein durch die Lochblende und einen Druck-
gradienten gestortes Filament, als auch fir ein Filament, das nur durch die Lochblende
beeinflusst wird.

0.02 % bei Position z = 248 cm und fallt dann wieder ab. Die Messungen der Konver-
sionseffizienz wurden auch ohne die Anwesenheit des Druckgradienten durchgefiihrt.
Im Vergleich zu einem ungestorten Filament ist die Konversionseffizienz der auf der
optischen Achse erzeugten UV-Strahlung auch in diesem Fall deutlich erhéht. Aller-
dings ist die Verstarkung ohne Verwendung eines Druckgradienten um den Faktor
drei kleiner und die Effizienz der UV-Strahlung ist nur geringfiigig von der Propa-
gation im Filament abhéngig.

Im Gegensatz zu einem ungestorten Filament resultiert die Storung des Filaments
mit einer Lochblende im Ende der Fithrung der fundamentalen Strahlung. Die Kriim-
mung der Wellenfronten der fundamentalen Strahlung wird jetzt nicht mehr durch
das Filament beeinflusst und das einbringen der Lochblende resultiert in einer Pha-
senanpassung die iiber den nichtlinearen Fokus hinaus geht. Dies fithrt wiederum zu
einer effizienten Frequenzkonversion der noch immer nach der Lochblende intensi-
ven fundamentalen Strahlung auf der optischen Achse. Die zusétzliche Einfithrung
eines Druckgradienten nach der Lochblende fithrt zu einer weiteren Verbesserung

der Frequenzkonversion durch adiabatisch geanderte Phasenanpassungsbedingun-
gen [Suc08, Suc09].

Die Untersuchungen zeigen, dass durch die verwendete Methode eine Erzeugung von
breitbandiger UV-Strahlung im Filament mit einem nahezu gauflformigen Strahlpro-
fil moglich ist. Im weiteren konnen nun Filamente in anderen Gasen erzeugt werden,
und die spektrale Breite und Effizienz der TH zu optimieren.
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Kapitel 4
Zusammenfassung und Ausblick

Filamentation ultrakurzer Laserpulse in gasférmigen Medien ist das Ergebnis des
Zusammenspiels zahlreicher nichtlinearer Prozesse, das zur Erzeugung hochfrequen-
ter Strahlung vom THz-Bereich bis in den XUV-Bereich ausgenutzt werden kann.

In dieser Arbeit wurden detaillierte experimentelle Untersuchungen zum besseren
Verstandnis und zur Optimierung des Filamentationsprozesses im Hinblick auf die
Erzeugung ultrakurzer Laserpulse durchgefiihrt. Hierzu wurden die zeitliche wie auch
die spektrale Struktur der Pulse, sowohl nach als auch wéhrend der Propagation im
Filament, detailliert analysiert.

Im einzelnen konnte mit SPIDER Selbstkompression der Pulse nachgewiesen wer-
den, die eine Verkiirzung der Pulsdauer von 30 fs auf 10 fs erlaubt. Die beobachtete
rdumliche Verteilung des Spektrums im Strahlprofil zeigt dabei die fiir Filamente
typische Struktur eines Weifllichtkerns mit umgebendem Reservoir.

Die nach der Filamentation erzeugten ultrakurzen Pulse wurden zur Erzeugung von
hoher harmonischer Strahlung in einer semi-infiniten Gaszelle genutzt. Dabei konn-
ten spektral verbreiterte XUV-Spektren beobachtet und in Neon Photonenenergi-
en bis zu 124 eV erzeugt werden. Die erzielten Photonenenergien sind vergleichbar
mit den mittels Hohlfaser-Kompression erzielten Resultaten [Gou08, Sch07]. Nach
spektraler Filterung im Cutoff-Bereich kénnen in einem néchsten Schritt aus den
kontinuierlichen XUV-Spektren einzelne Attosekunden-Pulse extrahiert werden und
eine Charakterisierung mittels des bereits vorhandenen Flugzeit-Spektrometers er-
folgen. Bei zukiinftigen Experimenten besteht dadurch die Moglichkeit eine gleichzei-
tige Optimierung des Spektrums und der Pulsdauer der XUV-Pulse durchzufiihren.
Durch die Einstellung der Filamentparameter kann die erreichbare Attosekunden-
Pulsdauer dann gezielt optimiert werden.

Ein Hauptziel dieser Arbeit war allerdings die Untersuchung des Filamentationspro-
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zesses selbst. Die Entwicklung des Pulsspektrums entlang der Propagation im Fila-
ment konnte durch die Modifizierung der semi-infiniten Gaszelle mit einer doppelt-
differenziellen Pumpstufe direkt untersucht werden, da nun ein abrupter Ubergang
vom Atmosphéarendruck ins Vakuum realisiert und so die Nichtlinearitaten gestoppt
werden. Dieser Aufbau ermoglicht zum ersten Mal Einblicke in die interne Filament-
dynamik, die die Basis fiir ein genaues Verstandnis des Filamentationsprozesses und
den Vergleich mit numerischen Modellen bilden. Systematische Studien zum Einfluss
des Gasdrucks, der Eingangspulsdauer und weiterer Parameter ermoglichen die Iden-
tifizierung eines optimalen Bereichs fiir die spektrale Verbreiterung im Filament. Fiir
die experimentellen Parameter durchgefiihrte Simulationen der spektralen und zeit-
lichen Struktur entlang der Propagation erlauben den direkten Vergleich und weitere
Voraussagen iiber die zeitliche Pulsdynamik. Mit Hilfe des neuartigen Aufbaus der
semi-infiniten Gaszelle konnte auch die Erzeugung von hoher harmonischer Strah-
lung direkt im Filament demonstriert werden. Durch die erzeugte XUV-Strahlung
konnten zuvor nur theoretisch vorhergesagte Intensitéatsspitzen im Filament erstmals
identifiziert werden. Durch die Struktur der XUV-Spektren kann eine indirekte Aus-
sage iiber die lokale Pulsdauer im Filament getroffen werden. Dabei wird mit einer
der Intensitatsspitzen ein kontinuierliches XUV-Spektrum erzeugt, das sich nur un-
wesentlich mit der Eingangs-CEO-Phase verédndert. Diese Tatsache konnte der erste
Schritt zu einer einfachen Methode zur Erzeugung von einzelnen Attosekunden-
Pulsen ohne ein CEO-Phasen stabilisiertes Verstéirkersystem sein. Fiir eine genauere
Untersuchung muss hier allerdings die Charakterisierung der Pulsdauer erfolgen. Die
im Argon-Filament erzeugten maximalen Photonenenergien liegen allerdings nur im
Bereich von ungefahr 40 eV und unterstiitzen im kontinuierlichen Bereich eine Puls-
dauer im Bereich von 700 as, was deutlich tiber den bereits in anderen Experimenten
nachgewiesenen Pulsdauern unter 100 as [Hen01] liegt. Um zu héheren Photonen-
energien zu gelangen, konnte ein Filament in Neon erzeugt werden. Allerdings ist
durch den niedrigen nichtlinearen Brechungsindex dieses Gases ein deutlich hohe-
rer Druck notig, um ein Filament zu erzeugen, was eine weitere Optimierung der
differentiellen Pumpstufe erfordert. Ein Gemisch aus einem Gas mit einem hohen
nichtlinearen Brechungsindex und einem Gas mit einem hohen lonisationspotential
konnte eine Losung darstellen. Das Gas mit hohem Brechungsindex sorgt dabei fiir
die Fihrung des Filaments, die XUV-Strahlung wird jedoch im Medium mit dem
hohen Ionisationspotential erzeugt. Allerdings muss hier die experimentelle Umsetz-
barkeit noch gezeigt werden.

Ein neues Verfahren zur Bestimmung der Pulsdauer nach der Filamentation durch
Stereo-ATI-Messungen fithrte zur Identifizierung der kiirzesten nach dem Filament
beobachteten Pulsdauern von 3.6 fs, die bislang aus einem Filament erzeugt werden
konnten. Des Weiteren konnte mit diesem Verfahren nachgewiesen werden, dass die

88



im Filament erzeugten Teilpulse eine unterschiedliche zeitlichen Dispersion besitzen.
Diese Untersuchungsmethode erlaubt einen direkten Zugang zur zeitlichen Struktur
des Pulsprofils und kann in Zukunft zur Verbesserung numerischer Modellierung
herangezogen werden. Eine gleichzeitige Untersuchung der Intensitatsspitzen und
der temporalen Struktur sollte in Zukunft auch mit einem CEO-Phasen stabilisier-
ten System nochmals durchgefiihrt werden, da der Einfluss der CEO-Phase auf die
Intensitatsspitzen nicht abschlieBend geklért werden konnte.

In einem letzten Abschnitt wurde auch die Erzeugung der dritten harmonischen
Strahlung, die im Filament erzeugt wird, studiert. In einem ungestorten Filament
wird die UV-Strahlung vorwiegend auflerhalb der optischen Achse erzeugt. Durch
eine Storung des Filaments mit einer Lochblende und die Einfiihrung eines Druckgra-
dienten konnten die Erzeugung der dritten harmonischen Strahlung durch verbesser-
te Phasenanpassung auf die optische Achse konzentriert werden. In weitergehenden
Experimenten muss die Verbesserung der Konversionseffizienz sowie die Optimie-
rung der spektralen Breite untersucht werden. Dies konnte durch die Erzeugung des
Filaments in einer anderen Gassorte realisiert werden. Eine Moglichkeit ist dabei
Argon, in dem sogar eine Uberlagerung des fundamentalen Spektrums mit dem UV-
Spektrum zu erwarten ist. Numerische Simulationen kénnten die explizite Rolle des
Druckgradienten bei der Erhéhung der Effizienz identifizieren, welches ein weiterer
Schritt zu einer Optimierung der UV-Strahlung sein konnte. Die zeitliche Charak-
terisierung kann dabei mit einem TG-FROG [Lee07] erfolgen, der eine eindeutige
Messung der Pulsdauer ermoglicht.

Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Untersuchungen erméglichen neue Ein-
sichten in die komplexe Dynamik des Filamentationsprozesses und zeigen die Mog-
lichkeiten auf durch gezielte lokale Manipulation die im Filament erzeugte Strahlung
im sichtbaren, UV- oder XUV-Bereich zu optimieren.
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