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Abstract

The quest for a coherent source of extreme ultraviolet (XUV) and soft X-ray radia-
tion has been underway for several years. In addition to basic physics research, such
a source could lead to a variety of applications in X-ray microscopy and holography,
biology and lithography. ‘

For high incident laser intensities frequency upconversion due to nonlinear processes
in gaseous media is limited by ionisation defocussing and phase matching. With the
advent of table-top terawatt laser systems a new route can be considered, the reflec-
tion of superintense laser pulses from an overdense plasma. In this case harmonic
generation is expected to become more efficient with increasing laser intensity since
the nonlinearity originates from relativistic effects. Up to now only one experiment
using a CO, laser has been successful generating harmonics up to 46*" order and

thus approaching the ultraviolet region.

In this thesis harmonics of a high power, femtosecond Ti:sapphire laser were genera-
ted for the first time from an overdense plasma. The highest order obtained was 7
in case of irradiation with the laser fundamental frequency, while the shortest wave-
length at 99 nm was realized by the 4*® harmonic of frequency doubled irradiation.
From the experimental results the physical mechanism could be inferred which is
the reflection of ultraintense laser pulses off a steep plasma density gradient. These
findings were later independently reconfirmed by another group detecting even more
harmonics in the XUV.

For detection of harmonics the reduction of pre-pulses and improvement of the laser
contrast ratio were indispensable. Therefore, standard diagnostic techniques (such
as autocorrelation) had to be implemented at the MPQ laser system. Only the use
of either a saturable absorber or a frequency doubling unit allowed the generation of

harmonics at all.

A simple theoretical model has been developed in which the electron density is assu-
med to oscillate across the plasma—~vacuum interface. Driven by the incident electro-
magnetic field the electrons perform a highly anharmonic motion. For a single par-
ticle the relativistic equation of motion and the radiated power have been calculated
numerically under different conditions. The model predicts the efficient production
of high order harmonics for increasing laser intensity in qualitative agreement with
particle-in—cell code simulations.

Considering the comparatively Jlow' intensity in the present experiments and the
predicted scaling of harmonics for higher intensities, which soon will be realized ex-
perimentally, harmonic generation by reflecting laser pulses from an overdense plas-
ma appears to be an attractive alternative for obtaining short wavelength coherent

radiation in the near future.
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1. Einleitung

1.1 Thema und Motivation

Fiir verschiedene Anwendungen sind Quellen kohérenter Strahlung im weichen Ront-
gengebiet von grofiem Interesse. Fiir die Biologie beispielsweise stellt das ,Wasserfen-
ster* von 23-44 A einen sehr wichtigen Bereich dar, in dem sich Zellkerne mit gutem
Kontrast untersuchen lassen, weil Kohlenstoff hier eine hohe Absorption, Sauerstoff
aber eine groBe Transmission aufweist. Aber auch fiir die physikalischen Grund-
lagenforschung (z.B. fiir Photoelektronen-Spektroskopie an inneren Schalen) und
die Halbleiterindustrie (Nanostrukturierung mit Rontgenlithographie) sind derartige
Strahlungsquellen niitzlich.

Seit drei Jahrzehnten wird Synchrotronstrahlung, die durch die Ablenkung von hoch-
energetischen, geladenen Partikeln in Teilchenbeschleunigern entsteht, in Experimen-
ten eingesetzt. Die Lichtblitze werden von den umlaufenden Teilchen in einem breit-
bandigen (durchstimmbaren) Spektrum mit sehr grofier Repetitionsrate abgestrahlt,
so daB hohe mittlere Leistungen fiir die Anwendungen zur Verfiigung stehen [1].
Vor rund zehn Jahren kam mit der Entdeckung der ersten Plasma—Rontgenlaser eine
neue Quelle hinzu. Dabei erzeugen Laserpulse mit einigen hundert kJ Energie ein
hochionisiertes Plasma, in dem durch ElektronenstoBanregung oder bei Abkiihlung
des Plasmas durch Rekombination freier Elektronen in hochangeregte Zusténde eine
Besetzunginversion aufgebaut werden kann. Der Ubergang in das untere Laserniveau
unter stimulierter Emission von Photonen resultiert in schmalbandigen Lichtpulsen
von bis zu einigen mJ Energie, jedoch bei vergleichsweise geringer Koharenz [1].
Eine weitere Alternative ergibt sich durch Frequenzkonversion von Laserstrahlung
aus dem sichtbaren Spektralbereich zu kiirzeren Wellenlangen. Durch die techni-
sche Realisierung von kompakten Hochleistungslasersystemen haben sich auf diesem
Gebiet in letzter Zeit neue Moglichkeiten erdffnet, auf die im folgenden néher einge-

gangen werden soll:

In der nichtlinearen Optik untersucht man seit einigen Jahren das Verhalten von
Gasen in intensiven Laserfeldern, d.h. bei 10*3-10'® W/cm?. Das vielleicht spekta-
kulirste Ergebnis in diesen Experimenten ist die Erzeugung von hohen Harmoni-

1



2 1. EINLEITUNG

schen, also Vielfachen der Lasergrundfrequenz, bis in den weichen Réntgenbereich
([2] mit weiteren Referenzen zu Experimenten und Theorie). Sie entstehen durch
Oszillationen der atomaren Elektronen im elektrischen Feld des Lichtpulses, das bei
den verwendeten Intensitdten dem Coulombfeld im Atom vergleichbar ist oder so-
gar grofer als dieses werden kann; dementsprechend kann die Oszillationsenergie
eines Elektrons auch seine Bindungsenergie iibersteigen. Kehrt das Elektron nach
Wechselwirkung mit dem Laserpuls in seinen Ausgangszustand zuriick, strahlt es
ein Photon bei Vielfachen der Grundfrequenz ab. Ebenso kann der komplementéare
ProzeB, die Above-Threshold Ionization (ATI), auftreten [3].

Steigert man jedoch die Laserintensitit iiber 10 W/em?, fithrt das nicht zu noch
hoheren Harmonischen bzw. kiirzeren Wellenldngen. Bereits in der Anstiegsflanke
des Pulses wird das Gasmedium dann ionisiert. Bei einem (raumlich) gaufiformigen
Strahlprofil ist die Dichte der erzeugten freien Elektronen auf der optischen Achse
maximal und nimmt radial nach aufien hin ab. Der Brechungsindex dieser freien
Elektronen fithrt zu Defokussierung des Hauptpulses, und durch die resultierende
Reduzierung der Intensitdt im Fokus werden weniger Harmonische produziert, als
die Einfallsintensitat erwarten 148t. Neben der Effizienz der Harmonischenerzeu-
gung verschlechtert sich gleichzeitig die rdumliche und zeitliche Kohérenz, weil im
Elektronenplasma die Phasenanpassung dispersionsbedingt verlorengeht [4].

Offensichtlich muf deshalb ein anderes nichtlineares Medium gefunden werden, das
hoheren Intensititen standhalt. Die Erzeugung von Harmonischen in einem unter-
dichten Plasma (Plasmafrequenz kleiner als die Laserfrequenz: w,=1/n.e?/m.eq <
w, wobei n, die Dichte sowie e bzw. m, Ladung und Masse der Elektronen bedeuten)
niedriger Temperatur brachte zwar Konversionseffizienzen von bis zu einem Promille
hervor, aber nur die 2. und 3. Harmonische (im Ultravioletten) [5].

Stattdessen bietet es sich an, einen hochintensiven Laserpuls an einem iiberdichten
Plasma (w, > w) zu reflektieren. Particle-In-Cell (PIC)-Simulationen sagen dafiir
mit steigender Intensitét eine zunehmende Anzahl sowie effizientere Produktion der
Harmonischen als in Gasen voraus, da deren Erzeugung relativistischen Ursprungs
ist [6, 7].

Erste diesbeziigliche Experimente erfolgten 1981 in Los Alamos mit einem CO,-Laser
(A =10.6 wm) an Festkorperoberflichen aus Kohlenstoff, in denen bei Intensititen
von knapp 10'® W/cm? Harmonische bis zur 46. Ordnung nachgewiesen werden konn-
ten [8]. Theoretisch erkliren lief} sich dieses Ergebnis durch die stark anharmonische
Bewegung von Elektronen, die von dem Laserfeld zu Oszillationen iiber einen steilen
Dichtegradienten angetrieben wurden [9]. Wahrend der langen Pulsdauer von ~ 1ns
hatte das Plasma Zeit zu expandieren, so dafl zur Ausbildung der Stufe eine lokale
Aufsteilung des Dichtegradienten durch den Lichtdruck (ponderomotorische Kraft)
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erforderlich war.
Die Benutzung ultrakurzer Laserpulse von etwa 100 fs Dauer macht diesen Auf-

steilungsmechanismus hingegen méglicherweise iiberfliissig, weil die Expansion der
schweren Ionen im Plasma auf dieser Zeitskala vernachldssigbar gering ist und da-
durch die Dichtestufe an der Grenzfliche von Festkoérper und Vakuum wéhrend der
Wechselwirkungsdauer im wesentlichen erhalten bleibt.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit sollte diese Vermutung untersucht und tiberpriift
werden, ob sich Harmonische an Festkorperoberflichen mit einem T3-Lasersystem
(Table-Top Terawatt) erzeugen lassen. Mit solchen Titan-Saphir-Lasern lassen sich
derzeit fokussierte Intensititen im Bereich von 10'® W/cm? erreichen. Trotz geringe-
rer Pulsenergie liegt die Intensitit damit um zwei Gréfenordnungen héher als in dem
fritheren Experiment mit dem CO,-Laser. Jedoch ergibt sich aufgrund der kiirzeren
Wellenlinge von Ti:S (A =0.8 um) ein dhnlich groBes Produkt 7)?, welches die Os-
zillationsenergie eines Elektrons im Laserfeld der Intensitat / und der Wellenlénge A
beschreibt. Es ist ein MaB fiir die Schwingungsamplitude des Elektrons und daher
auch fiir die Harmonischenproduktion. Im Vergleich zu den Harmonischen des CO,-
Lasers wiirden jedoch die mit T®-Systemen erzeugten Harmonischen eine kompakte
Strahlungsquelle kurzer Wellenlsingen mit hoher Repetitionsrate darstellen, was die
Experimente der vorliegenden Arbeit wesentlich motivierte.

Bis zum Zeitpunkt der in dieser Arbeit beschriebenen Untersuchungen war in der
Literatur mit Kurzpulslasern an Festkorperoberflichen lediglich die 2. Harmonische
bei Intensititen um 10'® W/cm? gefunden worden [10]. Dagegen zeigten die hier dis-
kutierten Experimente erstmals in diesem Regime kurzer Laserwellenlinge und Puls-
dauer bzw. hoher Intensitit, daB die oben ausgefithrten Uberlegungen grundsatzlich
richtig sind: Es konnten Harmonische bis zur 7. Ordnung bzw. bis zu einer Wellen-
linge von 99 nm beobachtet werden [11]. Damit wurde der erste Schritt getan, und
es bestehen vielversprechende Aussichten fiir Folgeexperimente, die an Gasen reali-
sierten kurzen Wellenlédngen zu erreichen und zu unterbieten.

Diese Ergebnisse sind anschlieBend durch ein vergleichbares Experiment in Paris
bestitigt worden, in dem sogar Harmonische bis zur 15. Ordnung nachgewiesen wer-
den konnten [12]. Demgegeniiber folgt die Erzeugung von héheren Harmonischen
bis zur 68.Ordnung, wie sie kiirzlich mit einem Nd:Glas-Laser (A = 1.05um) bei
10'® W/cm? in Rutherford gefunden wurden [13], vermutlich eher dem Prinzip des
Experiments in Los Alamos. Bei der verwendeten Pulsdauer von 2.6 ps kann die
Expansion des Plasmas wahrend der Wechselwirkung wieder eine Rolle spielen und
damit den Mechanismus der Aufsteilung des Dichteprofils erforderlich machen.

Tab. 1 gibt einen Uberblick iiber einige der angesprochenen Quellen fiir kurzwellige,
kohédrente Strahlung. Die Intention liegt nicht in einer vollstdndigen Aufzahlung,
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Synchro- Plasma~— Harmonische geplant:
tron- Réntgen- Gas Festkorper! FEL
strahlung laser (27.Harm. | (68.Harm.
(BESSY) | (Yttrium) | von825nm) | von1.05um) | (DESY)
Wellenlfinge | 130 15.5 30.3 15.5 (6.4)
rel. Linienbreite | {1073} {10~} 2-107° {51072} (1072)
Pulsdauer > 50 200 {<0.14} | {<2.6} (0.16)
Photonenzahl {10°} {10} {10°} {10%} (10'3)
——&PUISEI}EI le | 1o} | 7.10° 10-2 (13} ({10%})
Spitzenbrillianz
Photonen {107} {1023} {10%%} {>10%°} ({10%°})
s-mm?.mrad=2.0.01%
Repeti};irjnsrate 5.108 {104} {0.5) {1073} (10)
Literatur [14] [15] (16, 17] [13] (18]

Tab. 1: Vergleich von Quellen kurzwelliger, koharenter Strahlung an einigen Beispielen.
Die Werte sind der jeweiligen Literatur entnommen oder aus deren Angaben ermittelt
(geschweift eingeklammert). Die runden Klammern deuten an, daB die Parameter fiir
den FEL bisher nicht experimentell realisiert, sondern nur geplant sind.

sondern die Tabelle soll vielmehr die GroBenordnungen einiger fiir Anwendungen
wichtiger Parameter vergleichend darstellen. Die Zahlenwerte sind teilweise der ge-
nannten Literatur direkt entnommen oder aus den dort gemachten Angaben ermittelt
und dann geschweift eingeklammert worden.

Aufgefiihrt ist auch der Entwurf fiir einen Freie-Elektronen—Laser (FEL), der bislang
erst im Mikrometer—Wellenlédngenbereich etabliert ist. Gegenwirtig wird die Metho-
de im Ultravioletten erprobt [19], und nach einem Zwischenschritt bei zehnfacher
Wellenlénge ist sie fiir das Réntgengebiet in der Planung [18].

Jede der Strahlungsquellen weist unterschiedliche Eigenschaften auf und kommt des-
halb fiir verschiedene Anwendungen in Betracht. Die Harmonischen sind besonders
dann zu bevorzugen, wenn mit Repetitionsraten im Hz-Bereich eine méglichst hohe

'Diese Experimente mit einem grofien EinzelschuBlaser fanden acht Monate nach den in der
vorliegenden Arbeit beschriebenen Harmonischenmessungen statt. Mit kompakten 10 Hz-Systemen
werden derzeit vergleichbare Resultate anvisiert.
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Brillianz? (Anzahl der Photonen pro {Zeit - Fléche - Raumwinkel - 0.01% Bandbreite})
und Kohirenz erwiinscht sind. Fiir ihre Pulsdauern sind in Tab. 1 die Halbwerts-
breiten der einfallenden Laserpulse eingetragen, die als obere Abschétzung der in der
nichtlinearen Wechselwirkung erzeugten Harmonischen dienen.® Mit den Harmoni-
schen kann aufgrund der Durchstimmbarkeit von Ti:S als hdufig benutztem Laserme-
dium das gesamte Frequenzspektrum abgedeckt werden. Bei den Gasharmonischen
treten jedoch zu kurzen Wellenlingen hin die oben angesprochenen Beschrinkun-
gen auf, so daB die kiirzeste bisher erreichte Wellenlinge bei 6.7 nm liegt [22]. Die
Erhshung der Pulsenergie dagegen gelang kiirzlich durch Verstirkung einer Gashar-
monischen in einem Gallium-Plasma, wobei sich auch die Linienbreite verringerte
[23].

Das Verfahren, durch einfache Reflexion eines Laserpulses an Festkorperoberfléchen
Harmonische zu erzeugen, steht erst am Anfang der Untersuchung. Da bisher we-
der MeBergebnisse der Pulsdauer noch der Linienbreite vorliegen, sind diese durch
die Laserpulsdauer bzw. aus dem in der Literatur angegebenen Harmonischenspek-
trum graphisch abgeschétzt; méglicherweise ist deshalb die Brillianz gréfier als in
Tab. 1 vermerkt. Diese Methode hat also gute Aussichten, zukiinftig das Angebot

an Strahlungsquellen zu erweitern.

1.2 Gang der Untersuchung

Zu der Zeit, als das enorme Potential der Harmonischenerzeugung an Festkérperober-
flichen von uns erkannt wurde, bereitete die Laserplasma—Gruppe am Max-Planck-
Institut fiir Quantenoptik (MPQ) gerade die Anschaffung eines kommerziellen T°-
Lasersystems vor, mit dem auch die Experimente dieser Arbeit durchgefiihrt werden
sollten. Damit die um mehrere Monate verspatete Auslieferung des Systems den
Fortgang der Arbeit nicht zu sehr beeintrichtigte, erfolgte ein Teil der experimentel-
len Untersuchungen an einem fast identischen Lasersystem des gleichen Herstellers
am Lund Institute of Technology in Schweden.

Die Experimente in Lund teilten sich in zwei Abschnitte auf, wobei der erste zwar
ohne konkrete Resultate blieb, aber die Notwendigkeit einer Zeitauflosung im Detek-
tionssystem zur Erhohung des Signal-Rausch-Verhiltnisses offenbarte. Zusammen

2Die Brillianz ist auf die schmalste in diesem Vergleich auftretende Bandbreite von 0.01%
(Plasma-R&ntgenlaser) bezogen.

3Zeitaufgeloste Messungen an Gasen mit At = 50ps langen Laserpulsen bestdtigen kiirzere
Pulsdauern fiir die Harmonischen, finden jedoch eine kompliziertere Abhangigkeit als die aus der
Stsrungsrechnung erwartete zeitliche Verkiirzung auf At /,/7 fiir die g. Ordnung [20].
Neueste Experimente finden durch Korrelationsmessungen eine Halbwertsbreite von 40 fs fiir die
21. Harmonische eines 150 fs langen Ti:S-Laserpulses [21].
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mit anderen Verbesserungen fithrte dies im zweiten Teil der Untersuchungen, die ein
halbes Jahr spéter in Lund erfolgten, zu dem erwarteten Durchbruch, wo zum ersten
Mal Harmonische mit einem T®-System beobachtet werden konnten. Dabei wurden
die Ideen und wesentliche Komponenten fiir den experimentellen Aufbau in Gar-
ching entwickelt und vorbereitet, und die schwedischen Kollegen konnten mit ihrer
Erfahrung das Lasersystem hinsichtlich Vorpuls— und Kontrastverhiltnis optimieren.

Nach Abschlufl der Messungen in Lund wurde das MPQ-Terawattsystem installiert,
und zur Abrundung der dort erzielten Ergebnisse waren noch erginzende Unter-
suchungen in Garching geplant. Es stellte sich aber bald heraus, daB ein derart
komplexes System viel Aufwand an Feinabstimmung erfordert, um am Laserausgang
Pulse zu erhalten, die den Anforderungen des Experiments geniigen. Sowohl Vorpul-
se als auch das Podest, auf dem der Hauptpuls sitzt, miissen so weit reduziert werden,
daB ihre Intensitédt unter der (materialabhingigen) Schwelle fiir Plasmaerzeugung bei
< 10" W/cm? bleibt. Ansonsten kann der Hauptpuls nicht mehr mit einer scharfen
Dichtestufe, sondern nur mit einem expandierenden Plasma mit flachem Gradien-
ten wechselwirken. Diese Bedingung verlangt ein Vorpuls— und Kontrastverhiltnis
von mindestens sieben Gréfenordnungen, was nicht trivial zu erreichen und zu mes-
sen ist. Daher riickten die Charakterisierung und Verbesserung der Laserpulse des
MPQ-Systems mit in das Interesse dieser Arbeit.

Verschiedene MeBverfahren fithrten zur Entwicklung einer umfassenden Einzelschuf-
diagnostik, die die Griinde fiir das Ausbleiben von Harmonischen in den Garchin-
ger Experimenten zeigte. Einerseits war das Vorpuls— und Kontrastverhiltnis zu
ungiinstig, andererseits besa} das raumliche Strahlprofil starke Strukturen. Deret-
wegen mufte bei der Frequenzverdopplung, die Vorpulse reduzieren und den Kontrast
verbessern sollte, eine grofie Kristalldicke verwendet werden, um durch héhere Kon-
versionseffizienz die erforderlichen Pulsenergien zu erreichen. Damit entsteht aber
wiederum ein Podest im 2w-Puls [24], der das Kontrastverhiltnis beeintrachtigt.
Diese Schwierigkeiten waren bei der Erzeugung von Harmonischen in Gasen nicht
relevant, so daB Messungen zur Charakterisierung des Detektors unbeschadet davon
durchgefithrt werden konnten.

Der Aufbau dieser Arbeit ist wie folgt: Das néchste Kapitel beschreibt die Erzeu-
gung hochintensiver Femtosekundenpulse mit dem kommerziellen Ti:S-Lasersystem
des MPQ in Garching. Enthalten ist auch eine Vorstellung der notwendigen Metho-
den zur Charakterisierung des Laserpulses und zweier Moglichkeiten zur Reduzierung
von Vorpulsen aus dem regenerativen Verstirker des Lasersystems. Die Notwendig-
keit der Vorpulsreduzierung wurde erst durch die Experimente offenbar, gehort aber
inhaltlich zur Erzeugung von (,,sauberen“) ultrakurzen Laserpulsen.

Kapitel 3 diskutiert im Zusammenhang mit dem experimentellen Aufbau zunichst
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die Frage eines geeigneten Detektors und prasentiert Ergebnisse von Untersuchungen
zu dessen Charakterisierung mit Harmonischen an Gasen, die am MPQ erfolgten. Die
anschliefend in Kap. 3.2f. erlauterten Harmonischenexperimente wurden in Lund
durchgefiihrt. Die Darstellung der experimentellen Ergebnisse zur Erzeugung von
Harmonischen an Festkorperoberflichen schlieBt eine ausfiihrliche Diskussion ein.
Verschiedene Aspekte wie die Vorpuls- und Intensitdtsabhéngigkeit werden unter-
sucht und der physikalische Erzeugungsmechanismus im Hinblick auf die Meflergeb-
nisse erlautert.

Im 4.Kapitel wird ein einfaches Modell dargelegt, das die Harmonischenerzeugung
bei Reflexion eines hochintensiven Laserpulses an Festkorperoberflachen qualitativ
erklart. Die Bewegungsgleichung fiir ein Elektron, das vom Laserfeld zu Oszilla-
tionen iiber die Dichtestufe Plasma/Vakuum angetrieben wird, ist numerisch fiir
verschiedene Parameter gelost worden, die sich an der Situation im Experiment
orientieren. Die Vorhersagen des Modells lassen die Harmonischenproduktion an
Festkérperoberflichen fiir noch héhere Laserintensitdten als sehr aussichtsreich er-
scheinen. Ein kurzer Vergleich des Modells mit einer PIC-Simulation aus der Lite-
ratur schlieBt das Kapitel ab.

Am Schluf} steht eine kurze Zusammenfassung der in dieser Arbeit erzielten experi-
mentellen und theoretischen Resultate mit einem Ausblick auf kiinftige Experimente

auf diesem Gebiet.













































































































































































































































