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Kurzfassung

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der Entwicklung röntgenoptischer Komponenten und

deren Anwendung an einer Hohe-Harmonische-Quelle im extrem-ultravioletten Spektralbereich

um 13 nm Wellenlänge. Die durch Frequenzvervielfachung erzeugten Harmonischen hoher Ord-

nung eines gepulsten Titan:Saphir-Lasers weisen laserähnliche Eigenschaften auf, die sie für

verschiedenste Anwendungsgebiete interessant machen. Die Emission der untersuchten Harmo-

nischen erfolgt in einen Strahlungskegel geringer Divergenz von typischerweise 1 mrad und weist

mit dem Fundamentalpuls vergleichbare räumliche Kohärenzeigenschaften auf. Der Emissions-

prozess ist auf ein Zeitintervall beschränkt, das kleiner als die Laserpulsdauer ist, so dass die

Pulsdauer der Harmonischen-Strahlung im Bereich einiger fs oder darunter liegt. Diese Eigen-

schaften machen diese Form von elektromagnetischer Strahlung in Verbindung mit der relativ

kleinen Wellenlänge zu einer erfolgversprechenden Sonde für die zeitaufgelöste Untersuchung

sehr schneller, z.B. elektronischer Prozesse in Materie. Statische röntgenoptische Verfahren für

hohe räumliche oder spektrale Auflösungen zur Aufklärung der mikroskopischen Struktur von

Materie können unter Verwendung der hohen Harmonischen so um die Zeitdimension erweitert

und auf die Analyse dynamischer Prozesse auf einer fs-Skala ausgedehnt werden.

Als ein erster Schritt in diese Richtung konnten mit dafür entwickelten optischen Komponen-

ten Verfahren aus den Bereichen Mikroskopie, Interferometrie und Spektroskopie mit Hohe-

Harmonische-Strahlung erfolgreich umgesetzt werden. So wurde ein räumlich hochauflösender

röntgenmikroskopischer Aufbau realisiert, der aus einem sphärischem Multilayer-Spiegel als

Kondensor und einer Zonenplatte als Objektiv besteht. Mit diesem Aufbau gelang es, in Kie-

selalgen Strukturen von bis zu 160 nm aufzulösen. Weiter wurde die Funktionsfähigkeit eines

Interferometers basierend auf zwei Zonenplatten demonstriert, die als Strahlteiler und als re-

kombinierendes optisches Element fungieren. Mit diesem Interferometer wurde erstmalig eine

direkte Bestimmung der komplexen Brechzahl bei 13 nm Wellenlänge an einer Laborröntgen-

quelle durchgeführt. Im Rahmen der Absorptionsspektroskopie wurden Messungen der chemi-

schen Verschiebung an den L-Absorptionskanten von Aluminium und Silizium durchgeführt,

mit denen die Eignung der hohen Harmonischen für diesen Zweck gezeigt werden konnte. An

Silizium-Proben wurde darüber hinaus in einem Pump-Probe-Experiment mit Zeitauflösung

die photoinduzierte Änderung der Absorption an der Si-L-Kante untersucht.
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5.1.1 Vergrößerte Abbildung mit Zonenplatten . . . . . . . . . . . . . . . . . . 62

5.1.2 XUV-Mikroskopie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 65

5.1.3 Diskussion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 68

i



Inhaltsverzeichnis

5.2 Interferometrie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 71

5.2.1 Zonenplatteninterferometer . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 72

5.2.2 Messungen der komplexen Brechzahl bei 100 eV . . . . . . . . . . . . . . 78

5.2.3 Diskussion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 79

5.3 Spektroskopie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 82

5.3.1 Absorptionsspektroskopie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 82

5.3.2 Pump-Probe Spektroskopie an Si . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 89

6 Zusammenfassung und Ausblick 93

A Abkürzungsverzeichnis 96

B Optikspezifikationen 97
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1 Einleitung

Das bereits 1917 von Einstein postulierte physikalische Prinzip der stimulierten Emission

ermöglicht nicht nur die Erzeugung und Verstärkung von Licht, sondern ist auch der Schlüssel

zur vollständigen Kontrolle eines Lichtfeldes, also von dessen Amplitude und Phase. Die expe-

rimentelle Umsetzung dieses Konzeptes mit der Entwicklung des Lasers (Light amplification by

stimulated emission of radiation) für sichtbare Strahlung durch Maiman im Jahre 1960 stellt

einen Meilenstein optischer Technologien dar.

Die vielen verschiedenen, seitdem entwickelten Lasertypen haben eine Fülle neuer Anwen-

dungsfelder in vielen Bereichen der Physik entstehen lassen. Extrem kurze Laserpulse mit Puls-

dauern weniger fs (1 fs= 10−15 s) haben die zeitaufgelöste Untersuchung schneller Prozesse in

Atomen oder Molekülen und damit das Gebiet der fs-Spektroskopie ermöglicht [128]. Ebenso

konnte die Erzeugung ultrakalter Materie in Form des theoretisch schon lange vorhergesagten

Materiezustandes des Bose-Einstein-Kondensates erst durch den Einsatz von Lasern und den

Prozess der Laserkühlung erreicht werden [27]. Aber auch klassische lichtmikroskopische Verfah-

ren sind durch den Einsatz von Lasern revolutioniert worden. Die Verwendung von Laserscan-

Mikroskopen erlaubt heutzutage bildgebende Verfahren mit räumlichen Auflösungen, die unter

der Beugungsgrenze der optischen Systeme liegen [46].

Der Trend zur vollständigen Kontrolle von Lichtfeldern und deren Anwendung als vielfältiges

Werkzeug setzt sich zunehmend auch in den Bereich kürzerer Wellenlängen fort und prägt für

das gerade begonnene Jahrhundert den Begriff Jahrhundert des Photons. Dies verdeutlicht,

welche Erwartungen in Verfahren und Techniken gesetzt werden, die auf der Verwendung von

Photonen, also Licht im weitesten Sinne, basieren. Dabei spielt die Erweiterung der aus dem

sichtbaren Spektralbereich (VIS) bekannten Verfahren und Technologien auf den Bereich der

extrem ultravioletten Strahlung (XUV) mit Wellenlängen λ von 10− 60 nm, aber auch für die

Spektralbereiche der weichen (1 nm < λ < 10 nm) und härteren Röntgenstrahlung (λ < 1 nm),

eine wichtige Rolle.

Insbesondere gilt dies für die Realisierung von Lasern oder laserartigen Lichtquellen in diesen

Spektralbereichen, die jedoch nicht ohne weiteres möglich ist. Zum einen ist die Auswahl geeig-

neter aktiver Medien zur Erzeugung der Besetzungsinversion stark eingeschränkt, zum anderen

skaliert die dazu benötigte Pumpenergie mit λ−4− λ−5 [3], was entsprechende Pumpmechanis-

men erfordert. Die heutzutage kurzwelligsten, kommerziell verfügbaren Laser mit hohen mitt-
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1 Einleitung

leren Leistungen sind F2-Excimer-Laser, die bei einer Wellenlänge von 157 nm emittieren und

von großem Interesse für technologische Anwendungen in der Halbleiterlithographie sind.

Im XUV und weichen Röntgenbereich fehlte es bis vor wenigen Jahren an einer mit einem

Laser vergleichbaren Quelle, die eine Umsetzung lichtoptischer Verfahren unter Ausnutzung

der speziellen Eigenschaften der Strahlung erlaubte. Auch bis heute sind nur einige Rönt-

genlaserschemata erfolgreich umgesetzt worden, bei denen die benötigte Pumpenergie über

Gasentladungen oder VIS-Pumplaser mit sehr hohen Pulsenergien zugeführt wird. Die Vortei-

le dieser Röntgenlaser liegen in der relativ hohen Anzahl der pro Puls emittierten Photonen

und der schmalbandigen Emission, die aus der Besetzungsinversion eines angeregten Zustan-

des im Plasma resultiert. Gasentladungs-gepumpte Systeme weisen gute Strahlqualitäten bei

vergleichsweise langen Pulsdauern im ns-Bereich auf, emittieren derzeit aber nur bis zu Wel-

lenlängen von etwa 40 nm [88]. Die auch bei kleineren Wellenlängen arbeitenden Röntgenlaser

zeigen häufig Strahlprofile mit einer Art Filamentierung. Die Emission erfolgt aus mehreren

unabhängigen Regionen des gepumpten Plasmas. Die Pulsdauern dieser Laser liegen im Be-

reich einiger ps [25]. Ein Durchstimmen der Wellenlänge der Laseremission ist meist nur sehr

eingeschränkt möglich.

Eine alternative laserartige Strahlungsquelle im XUV beruht auf der direkten Frequenz-

konversion optischer ps- oder fs-Laserpulse. Dabei wird die Frequenzvervielfachung der La-

serfundamentalen in einem nicht-linearen Medium, zumeist ein Gas, in höhere Harmonische

der Grundfrequenz ausgenutzt. Dieser Prozess wird auch high-harmonic generation (HHG) ge-

nannt. Die Emission der Hohe-Harmonische-Strahlung (HH) oder auch hohen Harmonischen

erfolgt in einen Strahl geringer Divergenz, dem ein großer Teil der Eigenschaften der Laserfun-

damentalen aufgeprägt wird. Durch die gleichzeitige Emission vieler harmonischer Ordnungen

wird Strahlung über eine große Bandbreite erzeugt, die von der Fundamentalen im sichtbaren

Spektralbereich bis weit in den Bereich weicher Röntgenstrahlung reichen kann. Der Emissi-

onsprozess der hohen Harmonischen ist auf ein Zeitintervall beschränkt, das kleiner als die

Dauer des Laserpulses ist. Bei der Verwendung eines wenige fs kurzen Laserpulses kann so ein

XUV-Puls erzeugt werden, dessen Pulsdauer unter 1 fs liegt [48]. Die Konversionseffizienz der

Umsetzung von sichtbarer Strahlung in Harmonische im XUV ist jedoch relativ gering und liegt

in der Größenordnung 10−7 − 10−9.

Der Prozess der HHG liefert kurzwellige Strahlungspulse, die in Verbindung mit spektro-

skopischen oder mikroskopischen Techniken als Sonde zur zeitaufgelösten Untersuchung mikro-

skopischer Eigenschaften von Materie eingesetzt werden können. Das dazu in der Regel ver-

wendete Verfahren basiert auf der Pump-Probe-Technik, bei der die zu untersuchende Probe

mit einem VIS-Laserpuls angeregt und anschließend mit einem XUV-Puls analysiert wird. In

verschiedenen Gebieten konnte dies bisher mit HH-Strahlung umgesetzt werden, wie z.B. in

der Photo- und Auger -Elektronenspektroskopie [36, 105] oder zur Untersuchung chemischer
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oder physikalischer Prozesse wie der Photodissoziation von Br2 [81, 82], Kristallgitterdyna-

mik [102] oder Oberflächenuntersuchungen [6, 119]. Darüber hinaus wurden die räumlichen

Kohärenzeigenschaften der HH zur Fokussierung und Anregung von Röntgenfluoreszenz [99]

oder in Experimenten zur XUV-Holographie [5] ausgenutzt. Die meisten dieser Experimente

werden bis heute mit Harmonischen im Wellenlängenbereich von 17−50 nm durchgeführt. Op-

tische Elemente zur Strahlformung bzw. -führung werden dabei kaum eingesetzt, auch kommen

abbildende Verfahren selten zur Anwendung.

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der Entwicklung und Implementierung abbildender,

spektroskopischer und interferometrischer Verfahren an einer HH-Quelle im bisher schwierig

zugänglichen Spektralbereich um 13 nm Wellenlänge (≈ 100 eV)1. Die durchgeführten Ex-

perimente beinhalten den Aufbau und Betrieb eines Röntgenmikroskopes für räumlich hoch-

auflösende Abbildungen, die Erprobung eines Interferometers basierend auf Fresnelschen Zo-

nenplatten und die Durchführung von XAFS (X-ray Absorption Fine Structure)-Messungen

im Bereich der L2p-Absorptionskanten von Aluminium und Silizium. Die Motivation für diese

Experimente ist, Messwerkzeuge zu entwickeln, die unter Verwendung der HH-Strahlung neben

einer hohen räumlichen bzw. spektralen Auflösung oder Phasensensitivität zusätzlich eine hohe

zeitliche Auflösung bieten. Bevor dieses Ziel erreicht werden kann, bedarf es der Implemen-

tierung der statischen Experimente, die in dieser Arbeit beschrieben werden. Im Rahmen der

Absorptionsspektroskopie konnte darüber hinaus ein erstes Pump-Probe-Experiment durch-

geführt werden.

Der gezielte Einsatz einer Strahlungsquelle für eine spezifische Anwendung erfordert zunächst

eine präzise Charakterisierung der emittierten Strahlung. Im Fall der hohen Harmonischen sind

insbesondere die spektrale Verteilung sowie das Strahlprofil und dessen zeitliche und räumli-

che Stabilität von Interesse. Außerdem sind hinsichtlich der Fokussierung der hohen Harmo-

nischen zur Erzeugung hoher Intensitäten im XUV die räumlichen Kohärenzeigenschaften von

Bedeutung. Neben den Anwendungsexperimenten stellt die Erfassung dieser Parameter der

HH-Strahlung einen Schwerpunkt der durchgeführten Arbeiten dar.

11239.84/λ[nm] = Ephot[eV]
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2 Eigenschaften der Hohe-Harmonische-Strahlung

Die Erzeugung von hohen Harmonischen im XUV durch Frequenzvervielfachung eines La-

serpulses in einem atomaren Gas und der experimentelle Nachweis im Labor gelangen vor

gut 10 Jahren unter Einsatz von gepulsten Lasersystemen mit Pulsdauern im ps- bzw. fs-

Bereich [59, 67, 68, 73]. In den erzeugten Harmonischen-Spektren wurde ein starker Abfall der

Intensität innerhalb der ersten Harmonischen der Fundamentalen beobachtet, dem ein sehr

breites Plateau in etwa gleich intensiver Harmonischer folgte. Das Plateau endete an der kurz-

welligen Seite in einem steilen Abfall, dem sogenannten cut-off. Mit der Entwicklung immer lei-

stungsstärkerer Laser mit Pulsdauern von nur noch wenigen fs wurde die kurzwellige Grenze der

Harmonischen bis in den Bereich weicher Röntgenstrahlung ausgedehnt [19, 98, 110]. Den Expe-

rimenten gingen theoretische Arbeiten voraus, die die Möglichkeit der Frequenzvervielfachung

von sichtbaren Laserpulsen bis zu sehr hohen Harmonischen der Fundamentalfrequenz voraus-

sagten [7]. Der zunächst semiklassischen Theorie des Erzeugungsprozesses [23, 61, 70] folgte

schnell eine quantenmechanische Beschreibung der zugrunde liegenden Mechanismen [66].

Von Anfang an standen die besonderen Eigenschaften der Strahlung im Mittelpunkt der

Untersuchungen. Bedingt durch den Erzeugungsprozess durch Fokussieren eines Laserpulses in

ein Gastarget, weisen die Harmonischen-Pulse laserähnliche Eigenschaften auf. Die Emission

erfolgt in einen Strahl geringer Divergenz, der kollinear mit dem anregenden Laserpuls propa-

giert [90] und einen hohen Grad an räumlicher Kohärenz aufweist [5, 32]. Die zur Erzeugung

der hohen Harmonischen notwendigen Intensitäten beschränken die Emissionsdauer auf einen

Bruchteil der Laserpulsdauer, so dass mit den hohen Harmonischen gepulste XUV-Laborquellen

mit Pulsdauern kleiner als 100 fs zur Verfügung standen.

2.1 Strahlungserzeugung und -ausbreitung

2.1.1 Strahlungserzeugung: Atom-Licht-Wechselwirkung

Die Entstehung von hohen Harmonischen kann aufgrund der Wechselwirkung eines einzel-

nen Atoms mit Ionisationspotential Ip mit einem intensiven Laserfeld der Zentralfrequenz ω0

und elektrischer Feldstärke EL verstanden werden. Eine einfache, qualitative Erklärung lie-

fert das sogenannte 3-Stufen-Modell, das von Corkum entwickelt wurde [23] und mit einem

semi-klassischen Ansatz die Harmonischen-Erzeugung anhand von drei sequentiell ablaufenden
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2 Eigenschaften der Hohe-Harmonische-Strahlung

Abbildung 2.1: Schematische Darstellung des 3-Stufen-Modells: a) Tunnelionisation des Elektrons
aufgrund der hohen, lokalen Feldstärke, b) Propagation des Elektrons/Wellenpaketes im Laserfeld
und c) Wechselwirkung des zurückkehrenden Elektrons mit dem Atomrumpf unter Emission eines
harmonischen Photons.

Prozessen beschreibt (Abb. 2.1a-c). Der Wechselwirkungsprozess beginnt mit der Freisetzung

eines Elektrons zum Zeitpunkt tb aufgrund von Tunnelionisation, die durch die vorhandenen

hohen Laserfeldstärken ermöglicht wird (a).

Die Beschreibung der Elektronenbewegung im elektrischen Feld des Lasers mittels klassischer

Mechanik liefert die wesentliche Aussage, dass nur im Fall von linear polarisiertem Licht die

Trajektorie des Elektrons zum Atomrumpf zurückführen kann, was die Voraussetzung für eine

weitere Wechselwirkung von Elektron und Ursprungsatom ist (b). Dementsprechend ist mit zu-

nehmender Elliptizität der Laserpolarisation ein starker Abfall der Effizienz der Harmonischen-

Erzeugung zu erwarten, was sich im Experiment bestätigt [14, 101]. Je nach Zeitpunkt der Frei-

setzung des Elektrons, kann dieses unterschiedlich viel kinetische Energie durch das Laserfeld

aufnehmen, deren Maximum 3.17 Up beträgt. Up wird als ponderomotives Potential bezeichnet

und entspricht der mittleren kinetischen Energie des Elektrons im Laserfeld, die durch

Up =
e2 E2

L

me ω2
0

= const IL λ2
0 (2.1)

gegeben ist. Hierbei steht e für die Elementarladung und me für die Ruhemasse des Elektrons,

IL ist die Intensität des fokussierten Lasers und λ0 die ω0 entsprechende Zentralwellenlänge.

Kehrt ein freigesetztes Elektron nach einer halben Laserperiode zu seinem Ursprungsatom

zurück, können drei konkurrierende Prozesse auftreten. Zum einen ist ein weiterer Ionisati-

onsprozess möglich, bei dem ein zweites Elektron durch Stoßionisation freigesetzt wird, zum

anderen kann das Elektron elastisch gestreut werden. Rekombiniert das Elektron hingegen in

seinen ursprünglichen Zustand, wird die kinetische Energie plus die Ionisationsenergie in ein

hochenergetisches Photon umgesetzt (c). Hieraus ergibt sich direkt die maximale Energie eines

harmonischen Photons zu [23]

~ωmax = 3.17 Up + Ip . (2.2)
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2.1 Strahlungserzeugung und -ausbreitung

Diese Abhängigkeit stimmt mit den experimentellen Ergebnissen grundlegend überein [67, 69,

73]. Aufgrund der Periodizität des treibenden Laserfeldes ist das resultierende Harmonischen-

Spektrum diskret und besteht aus ungeraden Vielfachen der fundamentalen Laserfrequenz ω0.

Streng genommen gilt Gleichung (2.2) nur für längere Laserpulse mit hinreichend vielen opti-

schen Zyklen, bei denen Up genau definiert ist. Im Fall sehr kurzer Laserpulse kann das emittierte

Spektrum auch gerade Harmonische enthalten bzw. im Bereich des cut-off ein Quasi-Kontinuum

ausbilden (vgl. Kap. 4.3), wenn nur noch ein einzelner optischer Zyklus zur Strahlungserzeu-

gung beiträgt. Das 3-Stufen-Modell beschreibt nur die Wechselwirkung einzelner Atome mit

dem Laserfeld. Kollektive Effekte bei der Entstehung bzw. Ausbreitung der Harmonischen blei-

ben unberücksichtigt.

Die quantenmechanische Beschreibung der Harmonischen-Erzeugung basiert auf der Lösung

der nichtrelativistischen, zeitabhängigen Schrödingergleichung des Elektronenwellenpaketes im

E-Feld des Lasers, hier in atomaren Einheiten [21]:

i∂t|Ψ(x, t)〉 = (−1

2
∇2 + V (x)− xE(x, t))|Ψ(x, t)〉 . (2.3)

|Ψ(x, t)〉 steht für die Wellenfunktion des Elektrons. Der erste Teil des Hamiltonoperators re-

präsentiert den Coulomb-Anteil des atomaren Feldes, der zweite Teil die Wechselwirkung mit

dem E-Feld des Lasers (E(t) = EL). Zur Lösung der Schrödingergleichung wird häufig die strong

field approximation verwendet, die für Up > Ip � ~ω0 gültig ist [67] und folgende Näherungen

macht:

i) Nach der Freisetzung des Elektrons wird dieses als freies Teilchen betrachtet, also der

Einfluß des Coulomb-Potentials des Atoms vernachlässigt. Die Coulomb-Eigenfunktionen

der Kontinuumszustände können dann mit ebenen Wellen als Kontinuumseigenfunktionen

genähert werden.

ii) Alle gebundenen Zustände außer dem des Grundzustandes, aus dem der beobachtete Pro-

zess hervorgeht, werden vernachlässigt.

Die Lösung der Schrödingergleichung hat die Bestimmung des zeitabhängigen atomaren Dipol-

momentes D(t) zum Ziel. Aus diesem kann mit der Berechnung des Betragsquadrates der Fou-

riertransformierten |D(ω)|2 das Spektrum der Harmonischen-Emission bestimmt werden [61].

Die quantenmechanische Beschreibung der Erzeugung von hohen Harmonischen und das Bild

des 3-Stufen-Modells können über die Darstellung des Erwartungswertes 〈D(t)〉 des atomaren

Dipolmomentes als Produkt von drei Wahrscheinlichkeitsamplituden verknüpft werden [13]:

〈D(t)〉 =
∑
tb

1√
i

aion(tb) aprop(tb, t) arec(tb) . (2.4)

Zum Zeitpunkt tb wird ein Wellenpaket mit der Wahrscheinlichkeit aion(tb) erzeugt, propa-

giert im Feld des Lasers und kehrt zum Zeitpunkt t mit der Wahrscheinlichkeit aprop(tb, t) zum
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2 Eigenschaften der Hohe-Harmonische-Strahlung

Ursprungsatom zurück, wo es mit der Wahrscheinlichkeit arec(tb) zur Rekombination in den

Grundzustand und Emission eines harmonischen Photons kommt. Die Energie des emittierten

Photons ergibt sich wiederum als Summe der kinetischen Energie des Elektrons und der Io-

nisationsenergie des Atoms. Da nicht nur eine einzelne Elektronentrajektorie für die Emission

einer bestimmten harmonischen Energie in Frage kommt, muss in (2.4) über alle möglichen

Geburtszeitpunkte tb des Elektrons summiert werden.

2.1.2 Strahlungsausbreitung

Während die genaue Kenntnis der Atom-Licht-Wechselwirkung zum Verständnis der

Harmonischen-Entstehung ausreicht, sind für die experimentelle Erzeugung und Anwendung

der Strahlung weitere Effekte zu berücksichtigen, die durch die Propagation der Harmonischen

und der Laserstrahlung im Targetmedium bedingt sind. Als Target bezeichnet man das in den

meisten Fällen quasistatische Teilchenreservoir, in das der Treiberlaser fokussiert wird. Das

zur Frequenzkonversion eingesetzte nicht-lineare Medium kann als Atom, Molekül oder aber

auch als Cluster vorliegen, wobei wegen Gleichung (2.2) meistens Atome mit hohem Ionisati-

onspotential eingesetzt werden. Dies sind in der Regel die Edelgase. Die weitere Betrachtung

beschränkt sich hier auf die Kombination von statischem Edelgas-Target und fs-Laserpuls zur

Harmonischen-Erzeugung. Weitere mögliche Targetsysteme sind gepulste Gasdüsen [39] oder

mit dem Targetgas gefüllte Hohlfasern [90]. Die Möglichkeit der Harmonischen-Erzeugung an

Festkörperoberflächen sei ebenso der Vollständigkeit halber erwähnt [71].

Je nach Geometrie des Targets und verwendetem Gas können die Gasdrücke innerhalb des

Reservoirs einige 100 mbar erreichen. Die vorhandene Gasatmosphäre beeinflusst sowohl die

Propagation der Harmonischen als auch der fundamentalen Laserstrahlung und folgende Effekte

sind dabei von Bedeutung [13]:

i) Reabsorption der XUV-Strahlung innerhalb des Targets oder der umgebenden Gasatmo-

sphäre.

ii) Defokussierung des Lasers aufgrund eines Brechzahlgradienten im Laserfokus.

iii) Verlust der Phasenanpassung von Harmonischen und Fundamentalpuls.

i) Die Absorptionsquerschnitte für weiche Röntgen- und XUV-Strahlung sind für die mei-

sten Elemente relativ groß [118]. Die Absorptionslänge labs liegt im Bereich weniger µm, so dass

schon dünne Materialschichten oder geringe Gaspartialdrücke zu hoher Absorption führen (vgl.

Kap. 3.1). Aus diesem Grund müssen die Strahlungserzeugung und die anschließenden Experi-

mente im Vakuum stattfinden. Neben der Absorption im Target selbst verursacht das aus dem

Target ausströmende Gas einen Druckanstieg im umgebenden Vakuum, der durch den Einsatz

einer saugstarken Vakuumpumpe kompensiert werden muss. Drücke unter 10−1 mbar in der

Umgebung des Targets sollten dabei zur Vermeidung zu hoher Absorption erreicht werden.
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2.1 Strahlungserzeugung und -ausbreitung

ii) Bedingt durch die im Laserfokus erzeugten Intensitäten in der Größenordnung von 1013–

1015 W/cm2 kommt es zur Defokussierung des Lasers durch die Ionisation des Targetgases.

Dabei wird eine Elektronendichteverteilung im Plasma erzeugt, die in der geometrischen Mitte

des Fokus ihren Maximalwert erreicht und in Richtung der Flanken kontinuierlich abfällt. Die-

ses Dichteprofil entspricht einer lokalen Brechzahländerung ∆n, die Brechzahl nimmt von der

Mitte des Fokus nach außen hin zu. Der Laser erfährt eine Defokussierung, die zu einer Redu-

zierung der lokalen Intensität führt. Dadurch kommt es zu einer Verminderung der effektiven

Interaktionslänge, innerhalb der die Harmonischen-Erzeugung stattfindet, und somit zu einer

verminderten Erzeugungseffizienz.

iii) Größeren Einfluss auf die Erzeugungseffizienz hat die Phasenanpassung von Laserpuls

und erzeugten Harmonischen, da nur auf einer Interaktionslänge, innerhalb der die akkumulierte

Phasendifferenz kleiner als π ist, ein kohärentes Anwachsen des harmonischen Signals möglich

ist. Die entsprechende Länge wird auch als Kohärenzlänge bezeichnet. Die Phasendifferenz von

fundamentalem und harmonischem Puls ist von mehreren Parametern abhängig:

(a) Die im Fokus erzeugten freien Ladungsträger beeinflussen die Phasengeschwindigkeiten

im Targetgas (Plasmadispersion). Freie Elektronen resultieren in einem negativen Beitrag

zur Brechzahl, der von der Elektronendichte Ne und somit von der Plasmafrequenz des

erzeugten Plasmas

ωp =

√
e2Ne

ε0me

(2.5)

bestimmt ist. Die daraus resultierende Kohärenzlänge l
fe

hängt auch von der Ordnung N

der Harmonischen ab und ergibt sich nach [31] zu

lfe =
2π c ω0

ωp(t)2 N
. (2.6)

Für eine Zentralwellenlänge des Lasers von λ0 = 790 nm, einen Ionisationsgrad von 10%,

also einem Verhältnis Ne/Nn = 0.1 (Nn = Neutralteilchendichte) und einen typischen

Druck im Target von pT = 150 mbar ergibt sich eine Plasmafrequenz von ωp = 3.44 ×
1015 Hz und eine entsprechende Kohärenzlänge von lfe ≈ 62 µm.

(b) Zum Verlust der Phasenanpassung führt auch ein geometrischer Effekt, der sogenannte

Guoy phase shift. Damit wird der Phasensprung bezeichnet, den der fokussierte Laser

im Fokus erfährt und der einem negativen Beitrag zur Brechzahl entspricht. Die daraus

resultierende Kohärenzlänge ist

lGuoy =
πz0

N
=

πw2
0

Nλ0

, (2.7)

mit dem konfokalen Parameter z0 und w0 als Radius der Strahltaille im Fokus. Ein typi-

scher Wert für w0 von 50 µm ergibt lGuoy ≈ 500 µm für die 61. Harmonische bei 13 nm

Wellenlänge.
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Abbildung 2.2: Vergleich von Theorie (Linien) und Experiment (Symbole) zur Erzeugung der 61.
Harmonischen eines Ti:Saphir-Lasers im Bereich der Absorptionsbegrenzung (aus [97]). Dargestellt ist
die Intensität der 61. Harmonischen in Abhängigkeit von der Propagationslänge im Targetmedium.

(c) Ein dritter die Phasenanpassung beeinflussender Effekt ist die Intensitätsabhängigkeit des

atomaren Dipolmomentes. Dieser Effekt ist klein gegenüber den beiden zuerst genannten

und kann in der Regel vernachlässigt werden.

Defokussierung (ii) und Guoy phase shift (iiib) hängen direkt vom konfokalen Parameter

z0 des Lasers ab und können im Experiment durch Variation von Fokusgröße und -position

beeinflusst werden. Als günstig erweist sich eine Positionierung des Targets hinter dem Laser-

fokus [92]. Der Verlust der Phasenanpassung durch die Plasmadispersion im Target ist nicht

ohne weiteres zu kompensieren. Durch den Einsatz ultrakurzer Laserpulse mit nur noch weni-

gen optischen Zyklen kann diese experimentelle Schwierigkeit aber überwunden werden [97]. Die

Dispersion des Targetgases ist bei den vorliegenden geringen Drücken vernachlässigbar klein.

Ionisationsprozesse sind die Basis für die Erzeugung der hohen Harmonischen, jedoch

sind die Wahrscheinlichkeiten für die nachfolgende Emission eines HH-Photons sehr gering

(aprop(tb, t) · arec(tb) � 1), d.h. der Hauptteil der erzeugten Ladungsträger trägt vielmehr zur

Reduzierung der HH-Effizienz bei. Wird der ionisierte Anteil des Targetgases Ne/Nn zum Zeit-

punkt der Harmonischen-Erzeugung deutlich reduziert, kann die Erzeugungseffizienz signifi-

kant gesteigert werden. Während für längere fs-Pulse mit Pulsdauern größer als 30 fs der io-

nisierte Anteil des Targetgases zum Zeitpunkt der zur Harmonischen-Erzeugung notwendigen

Feldstärken etwa 10% beträgt, liegt dieser Wert für einen 10 fs-Puls bei nur etwa 0.5-1.0% [97].
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2.2 Zeitstruktur hoher Harmonischer

In diesem Fall ist es möglich, dass sich die negativen Beiträge zur Brechzahl aus (iiia) und

(iiib) und der positive Anteil der Neutralatome gerade kompensieren. Man spricht dann von

Phasenanpassung oder auch phase matching, was durch geeignete Wahl der Teilchendichte über

den Gasdruck im Target erreicht werden kann. Im phasenangepassten Regime gilt lcoh � labs

und die Erzeugung der Harmonischen ist durch die Absorption begrenzt [22, 97]. In Abbil-

dung 2.2 ist dieser Effekt anhand von experimentellen und theoretischen Daten gezeigt. Mit

zunehmender Propagationslänge im Targetmedium wächst das Harmonischen-Signal zunächst

an und geht dann in den Bereich der Sättigung über. Die Propagationslänge ergibt sich aus

Gasdichte im Target und dessen Länge.

Für den Wellenlängenbereich λ > 10 nm, für den als Targetgase meistens Argon und Neon

eingesetzt werden, kann durch die Variation des Targetdrucks in der Regel lcoh > labs erreicht

werden. In diesem Spektralbereich dominiert die Absorption die Erzeugung der hohen Harmo-

nischen. Für kürzere Wellenlängen hingegen wird die Phasenanpassung immer schwieriger, da

lfe ∼ 1/N und außerdem höhere Intensitäten zur Erzeugung der Harmonischen notwendig sind,

was wiederum eine erhöhte Erzeugung freier Elektronen bedeutet.

Da die Brechzahl im XUV-Spektralbereich nur wenig von eins abweicht und außerdem die

relative Änderung der Brechzahl sehr gering ist, spielen die diesbezüglich beschriebenen Effekte

für die Harmonischen selbst nur eine untergeordnete Rolle und können in den meisten Fällen

vernachlässigt werden.

2.2 Zeitstruktur hoher Harmonischer

Die Entwicklung des Lasers, insbesondere von Lasersystemen mit Pulsdauern kleiner als 100 fs,

hat viele Bereiche physikalischer Untersuchungen revolutioniert. Atomare Vibrationen, das Ent-

stehen und Aufbrechen chemischer Bindungen sowie nachfolgende Neuordnungen der atomaren

Gefüge z.B. in Molekülen können heutzutage mit hoher zeitlicher Präzision untersucht werden,

da Sonden in Form von Laserpulsen zur Verfügung stehen, die kürzer sind als die zu untersu-

chenden Prozesse, die auf typischen Zeitskalen von 10 − 1000 fs ablaufen. Der direkte Zugang

zu Prozessen höherer Bindungsenergien, wie z.B. Innerschalenübergängen war bisher aufgrund

der eingeschränkten Verfügbarkeit von XUV-Quellen mit Pulsdauern von einigen fs schwierig

oder nicht möglich.

Die Emissionscharakterisitik von Synchrotronstrahlung aus Ablenkmagneten oder Undulato-

ren ist zunächst durch die zeitliche Struktur der gespeicherten Elektronenpakete bestimmt. Die

erreichbare Zeitauflösung in Pump-Probe-Experimenten liegt im Bereich einiger 10 ps. Durch

den Einsatz des sogenannten fs-slicing, bei dem fs-Laserpulse zur Modifikation der Zeitstruktur

eines Elektronenpaketes benutzt werden, sind Auflösungen bis zu 300 fs demonstriert [100].

Jedoch erfordert diese Art von Experiment eine aufwändige Synchronisation von Lasersystem

11
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und gespeicherten Elektronenpaketen. Außerdem kann meist nur ein Bruchteil der Synchro-

tronstrahlung benutzt werden, deren typische, durch die Hochfrequenz-Resonatoren der Spei-

cherringe bedingte Wiederholrate bei 500 MHz liegt. Die Pump-Probe-Wiederholrate ist in der

Regel durch die verwendeten Lasersysteme beschränkt.

Im Gegensatz dazu besitzen lasergetriebene Laborquellen wie laserinduzierte Plasmen (LIP),

Röntgenlaser (XRL) oder HHG die Synchronisation als grundlegende Quelleigenschaft. Die

erreichbaren Brillanzen, also die pro Raumwinkel, Wellenlängenintervall, Bandbreite und in

Beobachtungsrichtung projizierte Quellfläche emittierte Anzahl an Photonen, sind hingegen

um Größenordnungen kleiner. Die Zeitstruktur der XUV-Emission aus LIP oder XRL aufgrund

von Rekombinations- oder Relaxationsprozessen ist im Wesentlichen durch die Plasmadynamik

bestimmt. Typische Pulsdauern liegen auch beim Einsatz von fs-Lasern im Bereich einiger ps [8,

25, 76]. Charakteristische Linienstrahlung der Innerschalenübergänge wie z.B. Kα-Emission

kann deutlich kürzere Pulsdauern aufweisen, jedoch liegen nur die Übergänge der leichtesten

Elemente (Z < 8) im XUV-Bereich, und die Fluoreszenz ist im Gegensatz zu Auger-Prozessen

stark unterdrückt [62].

Ein erfolgversprechender Ansatz zur Erzeugung kurzer XUV-Pulse ist die HHG. Neben der

laserähnlichen Kollimierung und Ausbreitung der hohen Harmonischen ist deren zeitliche Struk-

tur ihre herausragende Eigenschaft. Die Emissionsdauer eines HH-Pulses ist auf einen Bruchteil

der Laserpulsdauer beschränkt, da erst ab einer notwendigen Schwellintensität der nichtlineare

Erzeugungsprozess einsetzt, was insbesondere für höhere Ordnungen der Harmonischen in der

Nähe des cut-off gilt. Im Bereich der XUV-Quellen stellen die lasergetriebenen HH somit prin-

zipiell eine Zeitauflösung zur Verfügung, die heutzutage bei entsprechenden Photonenflüssen

mit keiner anderen Quelle erreicht werden kann.

In Abhängigkeit vom verwendeten fundamentalen Laserpuls ändert sich die Zeitstruktur

der erzeugten Strahlung. Für längere fs-Pulse mit vielen optischen Zyklen kommt es zur Ent-

stehung von XUV-Pulszügen, da jede E-Feld-Spitze des Laserfeldes zur HHG beiträgt. Die

Pulszüge bestehen aus aufeinander folgenden Pulsen, die durch die halbe Laseroszillationsperi-

ode T0/2 separiert sind [21]. Die Dauer der Einzelpulse im Pulszug liegt zwischen 200− 300 as

(1 as= 10−18 s) [2]. Da die Detektion der Einzelpulse bei einer Repetitionsrate von ν0/2 ausge-

schlossen ist, bleibt die bei diesen Pulsen erzielbare Zeitauflösung auf die Größenordnung der

Laserpulsdauer beschränkt.

Ziel vieler Experimente ist es dementsprechend, isolierte as-Pulse zu erzeugen, um die erreich-

bare Zeitauflösung zu verbessern. Eine notwendige Voraussetzung dafür ist die Verwendung von

Laserpulsen weniger optischer Zyklen. Damit kann erreicht werden, dass die Emission sehr ho-

her Harmonischer im Bereich des cut-off auf eine einzelne halbe Oszillationsperiode beschränkt

bleibt, da nur dort die notwendige Intensität vorliegt (siehe Abb. 2.3). Die Quasi-Periodizität

des Erzeugungsprozesses geht dabei verloren. Das resultierende Harmonischen-Spektrum weist
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Plateau-Bereich: ττττHH>T0 Cut-off-Bereich: ττττHH<T0

E-Feld Laser

Abbildung 2.3: Prinzip der Erzeugung eines isolierten as-Pulses (blau) im Bereich des cut-off im
Vergleich zu as-Pulszügen im Plateau-Bereich (magenta). Nur im mittleren Zyklus des ≈ 5 fs langen
Laserpulses reicht die Intensität zur Erzeugung eines hochenergetischen Photons aus, während in den
Zyklen davor und danach Harmonische des Plateau-Bereiches entstehen. Gezeigt sind in Abhängigkeit
von der Zeit das elektrische Feld des Lasers und die resultierende Intensität des XUV-Pulses (aus [54]).

nur noch wenig Modulation auf und geht im Idealfall in ein Kontinuum über. Harmonische aus

dem Bereich des Plateaus entstehen auch innerhalb der optischen Zyklen davor und danach und

formen so einen Pulszug. Im Fall längerer fs-Laserpulse tragen mehrere optische Zyklen auch

im Bereich des cut-off zur Harmonischen-Emission mit resultierendem Pulszug bei. Bleibt die

Emission der hohen Harmonischen auf einen halben optischen Zyklus beschränkt, bestimmt die

nutzbare Bandbreite der Strahlung die resultierende Pulsdauer. Bei einer typischen Bandbreite

von 0.4 nm einer einzelnen Harmonischen bei 13 nm Wellenlänge ergibt sich eine bandbrei-

tenbegrenzte Pulsdauer von τ = 0.62 fs = 620 as unter Annahme eines Gauß-Pulses mit

τ × ∆ν = 0.44. Zur Erzeugung noch kürzerer Pulse ist eine entsprechend größere Bandbreite

notwendig. Experimentelle Ergebnisse der Pulsdauerbestimmung lassen darauf schließen, dass

die Harmonischen im Regelfall nicht bandbreitenbegrenzt sind, sondern einen Chirp mit resul-

tierender Pulsverlängerung aufweisen [55].

Da die Erzeugung der sehr kurzen VIS-Pulse < 10 fs mit relativ großem experimentellen Auf-

wand verbunden ist, gibt es andere Ansätze, die Harmonischen-Emission auf einen optischen

Zyklus zu beschränken, wie z.B. Polarization-Gating. Dabei wird mit Hilfe von Polarisations-

optiken die Laserpolarisation derart beeinflusst, dass nur für eine oder wenige der Lichtoszilla-

tionen die für die Erzeugung der Harmonischen notwendige lineare Polarisation vorliegt und so

die Emissionsdauer der Harmonischen begrenzt ist [24]. Bisher ist diese Technik jedoch erst im

Bereich der niederenergetischen Harmonischen demonstriert [60].
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Während die Zeitstruktur der durch HHG erzeugten Pulse durch theoretische Beschreibun-

gen frühzeitig vorausgesagt wurde [2, 21], konnten die ersten experimentellen Nachweise erst vor

kurzem geliefert werden [48, 84]. Ursache dafür sind die Schwierigkeiten, die bei der Umsetzung

bekannter lichtoptischer Verfahren zur Pulsdauerbestimmung, wie z.B. Autokorrelationsmes-

sungen, in den XUV-Spektralbereich entstehen. Die Wechselwirkung der XUV-Strahlung mit

Materie schränkt die Anzahl verfügbarer optischer Elemente zur Strahlteilung und Fokussie-

rung stark ein (vgl. Kap. 3.2). Weiter erschweren geringe Intensitäten und wenige geeignete,

nicht-lineare Prozesse derartige Messungen bei kurzen Wellenlängen. Lediglich im Bereich der

9. Harmonischen eines Titan:Saphir-Lasers bei 90 nm konnte diese Technik über 2-Photonen-

Ionisation von He bisher erfolgreich angewendet werden [58]. Pulsdauermessungen im Bereich

von 13 nm Wellenlänge basieren bisher auf Kreuzkorrelationsmessungen von XUV- und Laser-

puls. Dazu werden die XUV-Pulse in ein Edelgas fokussiert, wo sie Photoelektronen erzeugen.

Wird gleichzeitig ein Anteil der Fundamentalen in die Wechselwirkunsgzone fokussiert, kommt

es je nach Verzögerung zwischen Harmonischem- und Fundamentalpuls zu einem Impulsüber-

trag auf die erzeugten Photoelektronen, die mittels eines time-of-flight (TOF) Photoelektro-

nenspektrometers detektiert werden. Die aus den Spektren für viele verschiedene Verzögerun-

gen bestimmten Pulsdauern einzelner XUV-Pulse einer Bandbreite von etwa 5 eV liegen bei

650 as [35, 48].

2.3 Zeitliche und räumliche Kohärenzeigenschaften

Unter Kohärenz versteht man die Eigenschaft von Wellenfeldern, Interferenzerscheinungen zu

erzeugen, sie ist ein Maß für den Grad der Korrelation der Wellenfelder untereinander. Aus

dem Prinzip der Superposition folgt für die durch die Überlagerung zweier Wellen mit Phasen-

differenz φ in einer Beobachtungsebene resultierende, lokale Intensität

I = I1 + I2 + 2
√

I1 I2 cos φ . (2.8)

Für den Fall nicht-korrelierter Wellen mit einer statistisch verteilten Phasendifferenz φ ver-

schwindet der Phasenterm 2
√

I1 I2 cos φ im zeitlichen Mittel. Die beobachtete Intensität ergibt

sich aus der Addition der Einzelintensitäten. Im Gegensatz dazu sind Interferenzerscheinun-

gen dann zu beobachten, wenn durch eine wohldefinierte Phasenbeziehung der Teilwellen der

Phasenterm im zeitlichen Mittel von Null verschieden ist.

Die Kohärenztheorie basiert auf Korrelationsfunktionen der Wellenfelder, wobei grundle-

gend in zeitliche (longitudinale) Kohärenz und räumliche (transversale) Kohärenz unterschieden

wird. Die Kohärenzfunktion einer beliebigen Lichtquelle ist durch die räumliche und zeitliche

Korrelation des zeitabhängigen, komplexen E-Feldes E(r, t) an den Orten r1 und r2 zu den
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Zeitpunkten t und t + ∆t gegeben [12]:

Γ12(∆t) = Γ(r1, r2, ∆t) = 〈E(r1, t + ∆t)E∗(r2, t)〉 (2.9)

= lim
t→∞

1

t

t/2∫
−t/2

E(r1, t
′ + ∆t)E∗(r2, t

′)dt′ (2.10)

Die normierte Kohärenzfunktion

γ12(∆t) =
Γ12(∆t)√

Γ11(0) Γ22(0)
=

Γ12(∆t)√
I1 I2

(2.11)

wird als komplexer Kohärenzgrad bezeichnet, wobei Γnn(0) der Intensität In entspricht. Es gilt

immer 0 ≤ |γ12| ≤ 1.

Die in einem Beugungs- oder Interferenzexperiment zugängliche Größe ist die Intensitäts-

verteilung eines Interferenzmusters in der Beobachtungsebene. Über die Intensitätsverhältnisse

benachbarter heller und dunkler Streifen wird der Kontrast

K =
Imax − Imin

Imax + Imin

(2.12)

definiert, der mit dem komplexen Kohärenzgrad verknüpft ist:

K =
2
√

I1 I2

I1 + I2

|γ12(∆t)| (2.13)

Informationen über den Kohärenzgrad der Beleuchtung des optischen Systems können somit

aus der Messung der Kontrastfunktion gewonnen werden.

Vollständig kohärente Beleuchtung ergibt sich nur im Fall einer unendlich entfernten bzw.

einer Punktquelle, die einen monochromatischen Wellenzug emittiert, für den eine feste Pha-

senbeziehung aller Teilwellen zu jeder Zeit an jedem Ort existiert. Reale Quellen mit endlicher

Bandbreite und einer räumlichen Ausdehnung liefern in der Regel partiell kohärente Beleuch-

tung.

Zeitliche Kohärenz

Die zeitliche Kohärenz beschreibt die Interferenzfähigkeit von Partialwellen mit unterschied-

lichen zurückgelegten optischen Wegen, Gleichung (2.11) vereinfacht sich zu γ11(∆t) =

Γ11(∆t)/I1. Die Kohärenzzeit tcoh und die longitudinale Kohärenzlänge lcoh = c/tcoh sind di-

rekt mit der Monochromasie bzw. Bandbreite verknüpft und ausschließlich von der spektralen

Zusammensetzung der Strahlung bestimmt. Anschaulich entspricht lcoh der Strecke, die zwei

Wellenzüge mit Wellenlängen λ und λ+∆λ propagieren können, bevor ihre Phasendifferenz π

beträgt. Sie ist gegeben durch

lcoh =
λ2

2∆λ
=

h c

∆E
. (2.14)
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Der hier auftretende Faktor 1/2 wird in der Literatur unterschiedlich angegeben und hängt von

der Linienform der betrachteten spektralen Verteilung ab [3].

Interferenzerscheinungen mit hohem Kontrast können im Experiment nur dann beobach-

tet werden, wenn die z.B. durch Strahlteilung und -rekombination erzeugten Wegunterschiede

der interferierenden Partialwellen kleiner als die Kohärenzlänge sind. Diese Anforderung stellt

insbesondere im XUV aufgrund der kleinen Wellenlängen hohe Anforderungen an Interferenz-

experimente, da die vorhandenen Kohärenzlängen in der Regel sehr klein sind. Eine spektrale

Breite von ∆λ = 0.2 nm bei λ = 13 nm Wellenlänge entspricht einer Kohärenzlänge von nur

420 nm.

Räumliche Kohärenz

Im Gegensatz zur zeitlichen Kohärenz ist die räumliche Kohärenz ein Maß für die Korrelation

innerhalb des Strahlungsfeldes senkrecht zu dessen Ausbreitungsrichtung. Die Korrelationsfunk-

tion für ∆t = 0 wird als komplexer Kohärenzfaktor oder komplexe, räumliche Kohärenzfunktion

bezeichnet:

µ12 = γ12(0) . (2.15)

Diese hängt neben der Wellenlänge wesentlich von den räumlichen Eigenschaften der Strah-

lungsquelle und der Geometrie der Beleuchtung ab. Diesen Zusammenhang beschreibt das van-

Cittert-Zernike-Theorem [12], welches besagt, dass die komplexe räumliche Kohärenzfunkti-

on in einer Beobachtungsebene durch die zweidimensionale Fouriertransformation der Inten-

sitätsverteilung in der Ebene der Lichtquelle gegeben ist. Dies bedeutet, dass das von einer

ausgedehnten, quasi-monochromatischen Lichtquelle in der Beobachtungsebene erzeugte Beu-

gungsmuster dem einer am Quellort angebrachten Apertur gleicher Dimension äquivalent ist,

aus der eine im Zentrum des Beugungsmusters konvergierende sphärische Welle austritt, deren

Intensitätsverteilung der der Quelle proportional ist.

Eine homogen leuchtende Fläche unkorrelierter Emitter der Ausdehnung qs beleuchtet eine

Fläche mit Durchmesser d im Abstand l mit einem Kohärenzgrad |µ12| ≥ 0.88, wenn

qs ϑ ≈ qs d/2l ≤ 0.16 λ (2.16)

erfüllt ist, ϑ ≈ d/2l ist hierbei der halbe Öffnungswinkel der Beobachtungsapertur [12]. Für

einen
”
Beobachter“ erscheint die Quelle unter dieser Bedingung als Punktquelle. Eine räumlich

kohärent beleuchtete, aberrationsfreie Optik erzeugt ein beugungsbegrenztes Punktbild, dessen

Intensitätsverteilung durch die Airy-Funktion gegeben ist.
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2.3 Zeitliche und räumliche Kohärenzeigenschaften

Kohärenzeigenschaften hoher Harmonischer

Im Vergleich zu einer thermischen Quelle untereinander nicht korrelierter Emitter impliziert

die Erzeugung der hohen Harmonischen mittels eines Lasers vergleichbare räumliche Kohärenz-

eigenschaften der Strahlung im XUV. Eine über das gesamte Strahlprofil korrelierte Phase ϕL

des Lasers sollte eine ebenso korrelierte Harmonischen-Phase q · ϕL der Harmonischen q-ter

Ordnung erzeugen. Dies bedeutet aber auch, dass im Fall einer zeitlich oder räumlich variieren-

den Phasenfront des Lasers sich dies als verstärkte Störung der Phasenfront der Harmonischen

bemerkbar macht.

Die im Laserfokus erzeugten freien Elektronen des Plasmas beeinflussen zwar nicht direkt die

Phasenlage der Harmonischen, jedoch in verstärktem Maße die der Fundamentalen, was sich

entsprechend auf die Harmonischen auswirkt. Weiter ist die Harmonischen-Phase selber direkt

von der Phase des intensitätsabhängigen Dipolmomentes abhängig. Dies bedeutet, dass Fluk-

tuationen der Intensität über das Erzeugungsgebiet zu einer Verschlechterung der räumlichen

Kohärenzeigenschaften des HH-Strahls führen können [33].

Die gute Kollimierung des HH-Strahls lässt zwar auf einen hohen Grad räumlicher Kohärenz

schließen, eine einfache Abschätzung zeigt aber, dass die Emission nicht zwangsläufig beugungs-

begrenzt erfolgt. Mit einer angenommenen Quellgröße von 100 µm und einer Wellenlänge von

λ=15 nm ergibt sich als Öffnungswinkel des Airy-Scheibchens einer beugenden Apertur gleicher

Dimension ϑ = 0.2 mrad, was unter den gemessenen Divergenzen der HH liegt (vgl. Kap. 4.2).

Genauen Aufschluß über die tatsächlichen Kohärenzeigenschaften können nur direkte Mes-

sungen geben. Eine einfache Methode ist die des klassischen Doppelspaltexperimentes [117],

bei dem aus dem Beugungsbild der Doppelspalte auf die Kohärenz der Beleuchtung geschlossen

wird. Nachteilig ist dabei jedoch, dass pro Spaltabstand nur eine Messung möglich ist und zum

Abtasten eines größeren Gebietes eine Vielzahl von Doppelspalten gebraucht wird. Darüber

hinaus kann die Interpretation der Beugungsmuster bei nicht-monochromatischer Beleuchtung

oder nicht vorhandenem Fraunhofer -Fall problematisch sein, wie die Ergebnisse in Kapitel 4.4

zeigen. Da außer Doppelspalt und Detektor aber keine weiteren optischen Elemente benötigt

werden, wird diese Methode häufig verwendet. Elegantere Verfahren basieren auf interfero-

metrischen Methoden, die z.T. eine vollständige Bestimmung der Kohärenzfunktion mit einer

Messung ermöglichen. Im XUV ist die Verwendung von Interferometern jedoch insbesondere

durch die begrenzte Anzahl optischer Elemente erschwert (vgl. Kap. 3.2). Kapitel 5.2 geht auf

die Verwendung eines Interferometers hinsichtlich dieser Fragestellung ein.
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3 Experimentelle Verfahren der XUV-Diagnostik

Das elektromagnetische Spektrum stellt je nach Frequenz- oder Wellenlängenbereich sehr un-

terschiedliche Anforderungen an optische Elemente zur Strahlführung und -manipulation sowie

an Detektoren zur Diagnose oder Bildgebung. Die Wechselwirkung der Strahlung mit der Ma-

terie bestimmt dabei, inwiefern refraktive, diffraktive oder reflektive Optiken eingesetzt werden

können bzw. welche Art von Detektor sich zum Nachweis der Strahlung eignet. Insbesondere

im XUV-Bereich ergeben sich deutliche Unterschiede zu den aus dem sichtbaren Spektralbe-

reich bekannten Verfahren. Die Ursache dafür liegt hauptsächlich in der verhältnismäßig starken

Absorption der Strahlung in Materie.

3.1 Wechselwirkung von XUV-Strahlung mit Materie

Die Beschreibung der makroskopischen Wechselwirkung von weicher Röntgenstrahlung (λ ≈
1− 10 nm) oder XUV-Strahlung (λ ≈ 10− 60 nm) mit Materie erfolgt mit der stark frequenz-

abhängigen, komplexen Brechzahl

n(ω) = 1− δ(ω) + iβ(ω), (3.1)

die den phasenschiebenden Einfluss (δ) und die Absorption (β) der Materie berücksichtigt. Die

beiden Größen δ und β sind über die mikroskopischen Eigenschaften der Materie bestimmt und

können direkt aus Real- und Imaginärteil des atomaren Streufaktors

f(ω) = f1(ω)− if2(ω) (3.2)

berechnet werden [3]:

δ =
na re λ2

2π
f1(ω) β =

na re λ2

2π
f2(ω) (3.3)

Hierbei ist re der klassische Elektronenradius und na die mittlere Atomdichte des betrachteten

Materials. Für die meisten Materialien liegen f1 und f2 tabelliert für einen großen Spektral-

bereich vor [47]. Diese Daten basieren auf Absorptionsmessungen zur Bestimmung von f2 und

anschließender Berechnung von f1 unter Verwendung der Kramers-Kronig-Relation [3], da die

direkte experimentelle Bestimmung von f1 schwierig ist. Dies gilt insbesondere für Bereiche

19



3 Experimentelle Verfahren der XUV-Diagnostik

in der Nähe von Absorptionskanten, in denen beide Größen starken Schwankungen unterlie-

gen. Für Photonenenergien oberhalb der energiereichsten Resonanz an der K-Absorptionskante

nähert sich der Wert des Realteils f1 dem Wert der Kernladungszahl Z des entsprechenden

Materials, da zum Streuquerschnitt alle Elektronen des Atoms beitragen. Der Streuquerschnitt

eines einzelnen, freien Elektrons beträgt gerade f1 = 1.

Einer von eins abweichenden Brechzahl entspricht einer von c abweichenden Phasengeschwin-

digkeit vΦ und der komplexen Dispersionsrelation

vΦ =
ω

k
=

c

n(ω)
=

c

(1− δ + iβ)
. (3.4)

Für eine ebene Welle der Form1

E(r, t) = E0 e−i(ωt−k·r)

ergibt sich in Ausbreitungsrichtung (k · r = kr) so

E(r, t) = E0 e−iω(t−r/c) e−i(2πδ/λ)r e−(2πβ/λ)r. (3.5)

Der erste Term beschreibt die Propagation im Vakuum, der zweite die Phasenschiebung und der

dritte die Absorption. Innerhalb einer Materialschicht der Dicke r beträgt die Phasenschiebung

∆φ =
2πδ

λ
r (3.6)

und nach der Absorptionslänge

labs =
λ

4πβ
, (3.7)

ist die Intensität auf 1/e des anfänglichen Wertes abgefallen. Eine experimentell einfach zugäng-

liche Größe ist der lineare Absorptionskoeffizient µL, der sich nach dem Lambert-Beerschen-

Gesetz
I

I0

= exp (−µL r) = exp

(
−4πβ

λ
r

)
(3.8)

bestimmen lässt.

Generell gilt für den Bereich der extrem ultravioletten Strahlung, dass n nur wenig von

eins abweicht. Für die meisten Elemente liegen δ und β in der Größenordnung 10−1–10−4. In

Tabelle 3.1 sind diese beiden Größen am Beispiel von Zirkonium (Zr) und Parylen-N (C8H8)

zum Vergleich für verschiedene Photonenenergien des Röntgenspektralbereiches aufgelistet. Im

Gegensatz zu harter Röntgenstrahlung ist im XUV die Absorption in Materie um einige Größen-

ordnungen stärker, so dass in Transmission arbeitende, optische Elemente in der Regel sehr dünn

sind. Weiter ist der phasenschiebende Anteil der Brechzahl meistens größer als die Absorption

(δ/β > 1). Dies macht insbesondere die Entwicklung bzw. den Einsatz von phasensensitiven

Messverfahren, wie z.B. Interferometrie sinnvoll (vgl. Kap. 5.2). Weiter ist ersichtlich, dass

1Die Vorzeichenwahl des Phasenfaktors ergibt sich aus der Konsistenz mit Gleichung (3.1)
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3.2 Röntgenoptische Elemente

Tabelle 3.1: Werte von δ und β und deren Verhältnis für Zirkonium und den Kunststoff Parylen-N
im XUV, weichen und härteren Röntgenbereich [47].

Zirkonium Zr λ [nm] hν [eV] δ β δ/β

XUV 12.4 100 3.4×10−2 3.2×10−3 10.6

Wasserfenster 2.5 500 2.8×10−3 2.2×10−4 12.7

härtere Röntgenstrahlung 0.25 5000 4.8×10−5 6.1×10−6 7.9

Parylen-N C8H8 λ[nm] hν [eV] δ β δ/β

XUV 12.4 100 1.9×10−2 2.6×10−3 7.3

Wasserfenster 2.5 500 1.0×10−3 2.8×10−4 3.6

härtere Röntgenstrahlung 0.25 5000 1.0×10−5 3.8×10−8 263

Absorption mit zunehmender Wellenlänge in verstärktem Maße eine Rolle spielt. Die hohen

Absorptionsquerschnitte sind u.a. durch die in diesem Spektralbereich liegenden Innerschalen-

resonanzen leichterer Elemente begründet. So absorbiert z.B. schon eine 100 nm dicke Folie des

Kunststoffes Parylen-N bei 13 nm Wellenlänge 22% der einfallenden Strahlung und bewirkt eine

Phasenschiebung von 0.3π. Je nach experimentellen Anforderungen ist somit auch der Verzicht

auf sonst häufig eingesetzte stabilisierende Trägerfolien optischer Elemente sinnvoll.

Die starke Absorption von XUV-Strahlung in Materie ist eine wesentliche Eigenschaft dieses

Spektralbereiches. Strahlungserzeugung, -führung und Detektion müssen, wie bereits erwähnt,

im Vakuum stattfinden, um Absorptionsverluste zu vermeiden. Drücke kleiner als 10−3 mbar

sind dafür meistens ausreichend.

3.2 Röntgenoptische Elemente

Die im vorangegangenen Abschnitt beschriebenen Wechselwirkungseigenschaften bestimmen,

was für optische Elemente zur Strahlmanipulation im XUV eingesetzt werden können. Der

wesentliche, limitierende Aspekt ist dabei die nur wenig von eins abweichende Brechzahl bei

gleichzeitig hoher Absorption.

3.2.1 Optische Filter

Die Anwendung der durch HHG erzeugten XUV-Strahlung setzt eine effiziente Filterung der

aus dem Targetbereich austretenden Strahlung voraus. Zum einen muss der um Größenord-

nungen stärkere Anteil des Laserlichts unterdrückt werden, zum anderen ist auch eine Reduzie-

rung bzw. vollständige Absorption niederenergetischer Harmonischer wünschenswert. Zu diesem

Zweck werden im allgemeinen dünne Metallfolien von wenigen 100 nm Dicke verwendet, die eine
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Abbildung 3.1: Transmission verschiedener im Rahmen dieser Arbeit eingesetzter Folien im Spektral-
bereich um 13 nm Wellenlänge (Daten aus [16]).

gute Unterdrückung der sichtbaren Strahlungsanteile bei gleichzeitig hoher XUV-Transmission

ermöglichen. Abbildung 3.1 zeigt Transmissionskurven verschiedener in dieser Arbeit verwen-

deter Folien (Al, Zr, Si, Si3N4 und Parylen-N (C8H8)) für den Spektralbereich zwischen 10 und

20 nm Wellenlänge. Für das Arbeiten mit Strahlung von ≈ 13 nm ist ausschließlich die Ver-

wendung von Zr-Filtern zweckmäßig, da alle weiteren als Filter verfügbare Materialien deutlich

schlechtere Transmissionen aufweisen oder nicht als dünne Folien herzustellen sind. Die mecha-

nische Stabilität dünner Metallfolien ist sehr gering, so dass sie sich z.B. zur Präparation von

Objekten oder als Fenster zur Trennung zweier Vakua nicht eignen. Hierzu bieten sich dünne

Fenster aus Si oder Si3N4 an, deren Transmissionseigenschaften ebenfalls in Abbildung 3.1

dargestellt sind. Diese Fenster sind zum Teil kommerziell erhältlich und im Gegensatz zu den

Metallfolien mechanisch stabiler.

3.2.2 Grenzen konventioneller Optik

Brechungslinsen, die im sichtbaren Spektralbereich die wichtigste Form von Optik darstellen,

finden im XUV praktisch keine Verwendung. Zwar ist es prinzipiell möglich, solche Linsen her-

zustellen, jedoch weisen sie neben geringer Transmissionen relativ kleine numerische Aperturen

NA auf. Da die erreichbare räumliche Auflösung eines abbildenden optischen Systems

dx = k
λ

NA
= k

λ

n sin α
(3.9)
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3.2 Röntgenoptische Elemente

wesentlich von diesem Parameter abhängt [12], ist der Einsatz von refraktiver Optik für Wel-

lenlängen oberhalb von 1 nm nicht sinnvoll. α ist hierbei der halbe Öffnungswinkel der Optik, n

die Brechzahl des umgebenden Mediums und k eine numerische Konstante, die vom Kohärenz-

grad der Beleuchtung der abzubildenden Ebene abhängt2. Erst im Bereich härterer Strahlung

kann durch Aneinanderreihen mehrerer Konkavlinsen (|n| < 1), sogenannter compound refrac-

tive lenses, Brechung erfolgreich zur Fokussierung angewendet werden [65, 107].

Auch konventionelle, reflektive Optiken sind aus demselben Grund wie Brechungslinsen nur

eingeschränkt nutzbar. Für unter kleinen Winkeln zum Lot einfallende Strahlung mit Polarisa-

tion senkrecht zur Einfallsebene (s-Polarisation) ist die Reflektivität durch

R⊥ =
|n− 1|2

|n + 1|2
' δ2 + β2

4
(3.10)

gegeben. Wegen δ, β � 1 ergeben sich im XUV Reflektivitäten von typischerweise R = 10−5 −
10−6. Für p-polarisiertes Licht gilt Analoges. Da Materie im Röntgenbereich optisch dünner ist

als das Vakuum, kommt es bei Einfallswinkeln3 kleiner als dem Grenzwinkel

αgr =
√

2δ (3.11)

zur Totalreflexion [74]. Dementsprechend stellen Spiegelsysteme im streifenden Einfall eine

wichtige Klasse von Optiken für diesen Spektralbereich dar. Bei 13 nm Wellenlänge liegen

typische Werte für den Grenzwinkel von z.B. Gold (Palladium) als reflektierender Oberfläche bei

23.7◦(25.9◦). Bei 5◦ Einfallswinkel ergeben sich theoretische Reflektivitäten von 86% bzw. sogar

91% [16]. Zu einer erheblichen Verminderung der Reflektivität kommt es jedoch durch große

Oberflächenrauhigkeiten. Darüber hinaus weisen Einspiegelsysteme Abbildungsfehler wie Koma

oder Astigmatismus auf, was durch den Einsatz von mehrkomponentigen Systemen kompensiert

werden kann, diese sind in der Regel schwierig zu justieren.

Alternativ entwickelte Optikkonzepte basieren auf Beugung (Diffraktive Optik) oder Inter-

ferenz an Vielfachschichten, auf die in den folgenden Abschnitten eingegangen wird.

3.2.3 Diffraktive Optik

Diffraktive optische Elemente stellen sowohl im weichen Röntgen- als auch im XUV-Bereich ei-

ne weitere wichtige Optikklasse dar. Im Gegensatz zu refraktiver Optik können sie in Reflexion

und Transmission konzipiert werden und haben dementsprechend ein breites Anwendungsfeld.

Neben Lineargittern werden vor allem Fresnelsche Zonenplatten verwendet, die z. B. als Kon-

densoren und Objektive in Röntgenmikroskopen im weichen Röntgenbereich eingesetzt wer-

den [77, 78].

2k variiert von k = 0.61 für inkohärente Beleuchtung bis k = 0.82 für kohärente Beleuchtung.
3Für streifenden Einfall erfolgt die Angabe des Einfallswinkels zur Substratebene.
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3 Experimentelle Verfahren der XUV-Diagnostik

Zonenplatten

Zonenplatten sind Radialgitter mit nach außen abnehmender Gitterkonstante. Der Radius der

n-ten Zone rn ergibt sich aus dem Zonenplattenbildungsgesetz [108]

rn = n λ fZP +
n2 λ2

4
≈ n λ fZP (3.12)

mit fZP als Brennweite der Zonenplatte. Diese ist aufgrund des diffraktiven Charakters der

Optik von der Wellenlänge der verwendeten Strahlung abhängig:

fZP =
2 r ∆r

λ
, (3.13)

∆r ist hierbei die Breite der äußersten Zone und r der Zonenplattenradius. Eine Abbildung mit

einer dünnen Zonenplatte folgt der bekannten Abbildungsgleichung

1

fZP

=
1

gg

+
1

b
. (3.14)

Ein Objekt im Abstand gg wird von einer Zonenplatte mit Brennweite fZP in die Bildebene b

mit einer Vergrößerung von M = b/g abgebildet. Auch für die Abbildung mit einer Zonenplatte

ist Gleichung (3.9) gültig und mit der numerischen Apertur der Zonenplatte

NAZP ≈
r

fZP

=
λ

2∆r
(3.15)

ergibt sich die mit einer Zonenplatte erreichbare Auflösung bei inkohärenter Beleuchtung der

Objektebene zu

δZP = 0.61
λ

NA
≈ 0.61

λ fZP

r
= 1.22 ∆r . (3.16)

Dies gilt wegen der Wellenlängenabhängigkeit der Brennweite nur für monochromatische

Strahlung. Beugungstheoretische Rechnungen zeigen jedoch, dass bei einer Bandbreite von

λ/∆λ = 1/NZP (NZP = Gesamtzahl der Zonen der Zonenplatte) sich die Abbildungsbedingun-

gen nicht wesentlich ändern [116].

Als diffraktive Optik beugt eine Zonenplatte einfallende Strahlung in ihre verschiedenen

Beugungsordnungen (BO) (+1,-1), (+2,-2), usw. Für die meisten Anwendungen sind nur die

+1./-1. Ordnung interessant, da die Beugungswirkungsgrade, also das Verhältnis von auftref-

fender zu der in die jeweilige Ordnung gebeugter Strahlung, in der Regel in diesen Ordnungen

maximal sind. Mit optimierten Phasenzonenplatten können im XUV Beugungswirkungsgrade

von etwa 10% erreicht werden. Transmissionszonenplatten für diesen Spektralbereich müssen

aufgrund der hohen Absorption freitragend oder auf dünnen Folien hergestellt werden. Die in

Abschnitt 5.1 und 5.2 vorgestellten Experimente wurden mit für 13 nm optimierten Phasenzo-

nenplatten durchgeführt, die mittels Mikrostrukturierungsverfahren auf 200 nm Si-Folien herge-

stellt wurden. Detaillierte Angaben der Zonenplattenparameter befinden sich im Anhang B.
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Abbildung 3.2: Funktionsweise des TGS-Spektrographen. Der vom Spalt erzeugte Schattenwurf wird
vom Gitter spektral aufgespalten. Das Beugungsmuster setzt sich aus den Hauptgitterbeugungsord-
nungen (horizontal) und den Stützstegebeugungsordnungen (vertikal) zusammen (nach [45]).

Gitter

Die einfachste Form diffraktiver optischer Elemente stellen Lineargitter dar. Im XUV werden

sie vielfach als Reflexionsgitter im streifenden Einfall zur spektralen Charakterisierung oder

Monochromatisierung eingesetzt. Zur Erhöhung der Flüsse in der Detektorebene werden häufig

auch Kombinationen von Gittern und sphärischen Spiegeln benutzt.

Die spektrale Charakterisierung der HH-Quelle und Teile der Experimente zur Absorpti-

onsspektroskopie wurden mit einem Transmissionsgitterspektrographen (TGS) durchgeführt,

dessen Funktionsprinzip in Abbildung 3.2 skizziert ist. Der aus einem 50 µm-Eintrittsspalt und

einem Transmissionsgitter4 mit g = 100 nm Gitterkonstante bestehende Spektrograph zeich-

net sich durch seine einfache Justierbarkeit und relativ hohe erreichbare spektrale Auflösung

aus. Als Detektor wird eine rückseitig belichtbare XUV-CCD eingesetzt. Für die Beugung am

4Material: Ni, Dicke 120± 10 nm, Trägerfolie < 50 nm Si
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3 Experimentelle Verfahren der XUV-Diagnostik

Transmissionsgitter gilt die allgemeine Gitterformel

sin α =
λ

g
. (3.17)

Die beugungsbegrenzte Auflösung eines Gitters ist durch die Anzahl der ausgeleuchteten Git-

terstriche Nb und die verwendete Beugungsordnung m gegeben:

λ

∆λb

= m Nb . (3.18)

Für den TGS ergibt sich demnach λ/∆λb = 500 in der ersten Beugungsordnung. Die erreichbare

Auflösung ist darüber hinaus durch die Geometrie des Aufbaus eingeschränkt. Der vom Ein-

trittsspalt erzeugte Schattenwurf wird durch das Gitter spektral aufgespalten. Zwei benachbarte

Wellenlängen können noch voneinander getrennt detektiert werden, wenn sich ihre Spaltbilder

nicht überlagern. Für die geometrische Begrenzung der Auflösung gilt näherungsweise [127]:

∆λgeom =
g

m

(
bs + qs

Dq

+
bs

Db

)
(3.19)

Hierbei ist g die Gitterkonstante, bs die Breite des Einstrittsspaltes, qs die Quellgröße und

Dq, Db der Abstand Gitter-Quelle bzw. Gitter-Detektor. Das Auflösungsvermögen im Experi-

ment ergibt sich aus der Überlagerung der Beugungsgrenze und der Geometrie zu

λ

∆λexp

=

√
1

∆λgeom

λ

2
+ ∆λb

λ

2
. (3.20)

Das Gitter wird von Stützstegen getragen, die im Abstand von 1.5 µm senkrecht zum Haupt-

gitter verlaufen und so eine weitere Gitterstruktur (Gitterkonstante gy) darstellen, an der die

einfallende Strahlung ebenso gebeugt wird. Diese Stützstegbeugungsordnungen können bei be-

kanntem Abstand des Gitters zum Detektor zur Wellenlängenkalibrierung der Spektren benutzt

werden. Die Höhe des Gitters ist begrenzt durch die Größe der zur Erzeugung der Gitterstruk-

tur benutzten Si-Trägerfolien und beträgt Dy = 1 mm. Dies bedeutet, dass das Gitter in den

meisten Fällen nur von einem Teil des HH-Strahlprofils ausgeleuchtet wird und ein großer Teil

der erzeugten Strahlung nicht genutzt werden kann. Im Fall der Charakterisierungsexperimente

ist dies noch unproblematisch, für Anwendungen kann dies jedoch einen limitierenden Faktor

darstellen.

Um dieses Problem zu beheben, wurde ein weiterer Spektrograph an der HH-Quelle getestet

und im Rahmen der Spektroskopie-Experimente eingesetzt. Er besteht aus einer einzelnen Op-

tik, die die Eigenschaften eines diffraktiven und abbildenden optischen Elements vereint, einer

Off-Axis Reflexionszonenplatte (ORZ) [124]. Die ORZ arbeitet in Reflexion im streifenden Ein-

fall, ihre Struktur besteht aus dem außer-axialen Teil einer Zonenplatte. Genauer betrachtet

sind die Zonen nicht-konzentrische Ellipsenabschnitte, die sich aus der Anordnung der Optik

bzgl. der optischen Achse und dem Zonenplattenbildungsgesetz ergeben [45]. In Abbildung 3.3
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Quelle

l2

l1

Fokus bei l0

Detektorebene
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b

a

Prinzip der ORZ-Struktur

Abbildung 3.3: Funktionsweise des ORZ-Spektrographen und Prinzipskizze der Zonenplattenstruk-
tur. Aufgrund der wellenlängenabhängigen Brennweite erscheint nur das Bild für die Wellenlänge λ0

fokussiert, die Fokalebenen der Wellenlängen λ1 und λ2 liegen vor bzw. hinter der Detektorebene
(nach [123]).

ist die Funktionsweise des ORZ-Spektrographen und ein Ausschnitt aus der ORZ-Struktur skiz-

ziert. Die ORZ bildet die Quelle auf den Detektor ab. Aufgrund der wellenlängenabhängigen

Brennweite der ORZ kann immer nur für eine Wellenlänge (λ0) die Abbildungsgleichung 3.14

erfüllt werden, für diese erscheint das Bild fokussiert. Alle anderen Wellenlängen λ1 > λ0 > λ2

erscheinen defokussiert und wegen der außer-axialen Anordnung der ORZ räumlich vom Fokus

von λ0 getrennt. Im Prinzip ist es so möglich, im Fokus spektrale Eigenschaften und die Quell-

größe, also die Brillanz einer Quelle, mit einer Messung zu bestimmen, was der ursprüngliche

Einsatzzweck dieses Spektrographen war [123].

Da die lokale Gitterkonstante nur sehr schwach variiert, kann die ORZ näherungsweise als

lineares Reflexionsgitter mit mittlerer Gitterkonstante ḡ betrachtet werden und es gilt

cos α− cos β =
m λ

ḡ
. (3.21)

α und β sind dabei Einfalls bzw. Beugungswinkel, die zur Substratoberfläche angegeben werden.

Bei festem Einfallswinkel ergibt sich daraus die Winkeldispersion zu

dλ

dβ
=

ḡ

m
sin β . (3.22)
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3 Experimentelle Verfahren der XUV-Diagnostik

Da der ORZ-Spektrograph die Quelle in die Detektorebene abbildet, ist die erreichbare

Auflösung in der Regel nicht durch Beugung begrenzt5, sondern durch die Größe des erzeugten

Quellbildes bs in spektraler Richtung bestimmt. Das Bildfeld der ORZ ist konstruktionsbedingt

relativ klein, und es kommt für außer-axiale Strahlen sowie bei Dejustierung zu Abbildungs-

fehlern, die die Bildgröße bestimmen. Aus der Winkeldispersion und dem vom Quellbild über-

deckten Winkelintervall bs/Db in der Detektorebene ergibt sich die geometrische Begrenzung

der Auflösung zu

∆λgeom =
dλ

dβ

bs

Db

. (3.23)

Je nach Anforderungen kann die ORZ in +1. oder -1. Ordnung betrieben werden. In der

-1. Ordnung sind Dispersion und aufgefangener Raumwinkel größer, jedoch kann dies nur im

Fall geringer Quellgrößen kleiner als 20 µm ausgenutzt werden. Bei größeren Quellen ist die

Verwendung der +1. Ordnung aufgrund reduzierter Abbildungsfehler sinnvoll, wie Raytracing-

Rechnungen zeigen [45]. Für die in Kapitel 5.3 beschriebenen Experimente an der Si-L-Kante

wurde eine ORZ mit λ0 = 12.3 nm und fλ0 = 500 mm in der +1. BO verwendet. Die ORZ

wurde auf einem Glassubstrat mit Mikrostrukturierungsverfahren hergestellt und anschließend

zur Erhöhung des Beugungswirkungsgrades mit Palladium bedampft [45].

Im Gegensatz zum Transmissionsgitterspektrographen kann die Fläche der in Reflexion ar-

beitenden Optik sehr groß gewählt werden, sie beträgt für die benutzte Optik 15× 1 mm2, was

für die +1. BO in Projektion einer Fläche von 1×1 mm2 entspricht. Dies ist etwa ein Faktor 20

mehr als beim Transmissionsgitter, und bei geeigneter Wahl des experimentellen Aufbaus kann

der HH-Strahl zum größten Teil aufgefangen werden. In der -1. BO würde sich der aufgefangene

Raumwinkel nochmals mehr als verdoppeln.

3.2.4 Multilayer-Spiegel

Multilayer-Spiegel funktionieren nach dem Prinzip der Vielschichtinterferenz. Sie bestehen aus

einem periodischen Schichtsystem aus Material abwechselnd hoher und niedriger Brechzahl,

wobei eine Doppelschicht einer Periode entspricht. Die Anordnung der Schichten erfolgt so,

dass die an den aufeinander folgenden Doppelschichten reflektierten Teilbündel konstruktiv

interferieren, der Gangunterschied der Teilbündel also gerade λ beträgt. Unter Berücksichtigung

der Brechung in den Multilayerschichten ist dies der Fall, wenn

m λ = 2 dML sin ϑ

√
1− 2∆−∆2

cos2 ϑ
(3.24)

erfüllt ist [111]. Hierbei ist dML die Dicke einer Doppelschicht, ϑ der Einfallswinkel zur Sub-

stratnormalen und ∆ = d1δ1+d2δ2
d1+d2

der mit der Einzelschichtdicke d1,2 gewichtete Realteil der

5Die ORZ-Struktur besteht aus 16000 Gitterstrichen, siehe auch Anhang B.
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Abbildung 3.4: Berechnete Reflektivitätsprofile von Mo/Si-Multilayerspiegel für s-polarisiertes Licht
mit einem Einfallswinkel von 15◦ zur Substratnormalen. Die Spiegelparameter sind NML = 40, dML =
7.2 nm und Γ = 0.3 (links) sowie NML = 40, dML = 6.8 nm und Γ = 0.4 (rechts) (Nach [15]).

Brechzahl. Dies entspricht grundlegend der Bragg-Bedingung für konstruktive Interferenz m-

ter Ordnung. Die Wahl der Schichtmaterialien erfolgt so, dass die Absorption in der Schicht mit

niedrigem n, dem sogenannten Spacer, möglichst klein wird. Unter Optimierung der Reflekti-

vität wird das passende, optisch dichtere Material wiederum mit möglichst kleiner Absorption

gewählt. Die Dicke des Spacers ist in der Regel größer, das Verhältnis der Schichtdicken wird

als Γ angegeben. Die Monochromasie der von einem Multilayer reflektierten Strahlung ergibt

sich aus der Anzahl der effektiven Anzahl von Doppelschichten NML

λ

∆λ
' NML , (3.25)

entsprechendes gilt für die Bandbreite.

Multilayer-Spiegel sind nicht für jede beliebige Wellenlänge verfügbar, da nur bestimmte

Materialkombinationen ausreichend hohe Reflektivitäten ermöglichen [93]. Die heutzutage am

erfolgreichsten eingesetzte Kombination besteht aus Molybdän als Material mit hohem n und

Silizium als Spacer mit geringer Absorption. Diese Spiegel sind für den Spektralbereich um

13 nm Wellenlänge kurz unterhalb der Si-L-Kante konzipiert und erreichen durch optimier-

te Herstellungsverfahren fast die theoretisch möglichen Reflektivitäten von etwa 74%. In Ab-

bildung 3.4 sind theoretische Reflektivitätskurven von Mo/Si-Multilayer-Spiegeln dargestellt.

Zur Berechnung wurden die Daten der im Rahmen dieser Arbeit eingesetzten Spiegel benutzt

(Anhang B). Die Halbwertsbreite der Reflektivitätskurven ist für beide Spiegel etwa 0.6 nm,
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3 Experimentelle Verfahren der XUV-Diagnostik

das Reflektivitätsmaximum verschiebt sich aufgrund des etwas unterschiedlichen Schichtdicken-

verhältnisses.

Spiegel dieses Typs eignen sich aufgrund ihrer hohen Reflektivitäten im senkrechten Ein-

fall für den Einsatz insbesondere an Laborquellen, wie z.B. hohen Harmonischen. Im Rahmen

dieser Arbeit wurde in Kooperation mit dem Institut für Molekül- und Oberflächenphysik der

Universität Bielefeld an der HH-Quelle ein Multilayer-Monochromator aufgebaut und getestet,

der eine effiziente Selektion einer einzelnen Harmonischen für Experimente mit Anforderungen

an die Monochromasie der verwendeten Strahlung erlaubt (vgl. Kap. 4.1.2).

3.3 Detektoren

Eine Schlüsselrolle fällt der Detektion der im Experiment verwendeten XUV-Strahlung zu.

Bildgebende Verfahren wie Mikroskopie, aber auch Interferometrie oder spektroskopische An-

wendungen verlangen zweidimensionale, ortsauflösende Detektoren. Weitere Anforderungen an

das Detektionssystem sind

i) eine hohe Empfindlichkeit bei hoher Dynamik,

ii) Linearität,

iii) ein geringes Eigenrauschen und

iv) eine hohe Detective Quantum Efficiency (DQE).

Als DQE wird das Quadrat des Verhältnisses des Signal-Rausch-Verhältnisses (SNR) der Auf-

zeichnung zum SNR der Quelle bezeichnet, es gilt immer DQE≤ 1. Diese Bedingungen werden

weitestgehend von Charged Coupled Device (CCD-Kameras) erfüllt, die seit einigen Jahren auch

speziell für den XUV Spektralbereich erhältlich sind. Eindimensionale Halbleiterdetektoren, al-

so Photodioden, erfüllen die oben genannten Bedingungen z.T. auch, da ihre Funktionsweise der

der CCDs ähnelt. Auch hier werden seit einiger Zeit explizit für den XUV-Bereich entwickelte

Dioden angeboten.

Rückseitig gedünnte CCDs

CCD-Kameras für den sichtbaren Spektralbereich haben sich im wissenschaftlichen Bereich,

aber auch für alltägliche Zwecke etabliert. Ihr Einsatz zur Detektion von XUV-Strahlung ist

jedoch unzweckmäßig. Eine frontseitige Belichtung muß durch die Gatestruktur und die isolie-

rende SiO2 Schicht hindurch erfolgen, was aufgrund der hohen Absorption der Strahlung zu

einer deutlichen Reduzierung der Empfindlichkeit führen würde. Die in der SiO2 Schicht absor-

bierten Photonen erzeugen Elektron-Loch-Paare, die durch schnell erfolgende Ladungstrennung
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zu Strahlenschäden und einer Beeinflussung der Feldverteilung an den Potentialtöpfen führen,

was die Funktion der CCD erheblich stört. Aus diesem Grund sind rückseitig belichtbare CCDs

entwickelt worden, bei denen die Belichtung von hinten durch das Si-Substrat erfolgt. Das Sub-

strat wird auf wenige µm gedünnt, um die dicht an der Oberfläche erzeugten Photoelektronen

auch mit geringen Spannungen in den Gate-Strukturen sammeln zu können. Diese rückseitig

belichtbaren, gedünnten CCDs eignen sich für den Spektralbereich von 1− 30 nm.

Für viele Experimente ist die genaue Kenntnis der von einer Quelle emittierten Anzahl

von Photonen entscheidend und somit auch die Möglichkeit, diesen Parameter experimentell

bestimmen zu können. Zu diesem Zweck eignen sich rückseitig belichtbare CCDs, da eine Ab-

solutkalibrierung möglich ist und die Kameras eine gute Strahlenbeständigkeit aufweisen. Die

Funktion als integrierender Detektor und das sehr geringe Dunkelrauschen machen den Einsatz

insbesondere an gepulsten Quellen sinnvoll und stellen gegenüber der Nutzung von Photodioden

Vorteile dar [122].

Für die in dieser Arbeit beschriebenen Experimente wurde eine slow-scan Kamera CH350 der

Firma Photometrics mit 1024× 1024 Pixeln eingesetzt. Zur Reduzierung des Ausleserauschens

kann der CCD-Chip mittels thermoelektrischer Kühlung auf etwa 65 K unter Raumtemperatur

gekühlt werden. Der dazu notwendige Betrieb im Vakuum, um ein Ausfrieren von z.B. Luft-

feuchtigkeit auf dem Chip zu verhindern, ist für einen XUV-Detektor obligat. Die Kamera wurde

im Wellenlängenbereich um 13 nm am Elektronenspeicherring BESSY II (Berlin) und im Was-

serfenster, so wird der Spektralbereich von 2.3−4.3 nm zwischen den K-Absorptionskanten von

Sauerstoff und Kohlenstoff bezeichnet, am Elektronenspeicherring ELSA (Universität Bonn)

kalibriert und ist somit zur Bestimmung absoluter Photonenzahlen geeignet. Abbildung 3.5

zeigt die an BESSY II gewonnenen Messdaten. Die Kalibrierung wurde an der von der Univer-

sität Bielefeld betriebenen Beamline U125-1/ML durchgeführt. Die spektrale Selektion erfolgte

über einen Multilayer-Monochromator, woraus der eingeschränkte Messbereich resultiert. Der

Sprung der Antwortfunktion der Kamera an der Si-L-Kante ist durch die verstärkte Absorption

im Chipmaterial bedingt. Die Steigung der Ausgleichsgerade beträgt 0.014 Counts
Photon eV

, mit der aus

dem Kamera-Signal direkt die detektierte Anzahl an Photonen bestimmt werden kann. Der Feh-

ler der Kalibrierdaten, der durch Ungenauigkeiten der Messdaten verursacht wird, beträgt etwa

10%. Die Kalibrierung wurde mit einer typkalibrierten Referenzdiode durchgeführt, was eine

zusätzliche Unsicherheit der Daten verursacht. Unter Berücksichtigung weiterer, nicht quanti-

fizierbarer Einflüsse auf die Messdaten, kann der Fehler der anhand dieser Daten bestimmten

Photonenzahlen auf etwa 50% abgeschätzt werden.

Phosphore

Außer der direkten Belichtung eines Halbleiterdetektors besteht die Möglichkeit der Konversion

der XUV-Strahlung in das VIS mittels sogenannter Phosphore oder Quantenkonverter und
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Abbildung 3.5: Kalibrierdaten der benutzten XUV-CCD. Angegeben ist die Antwortfunktion c/p der
Kamera in Counts pro Photon in Abhängigkeit von der Photonenenergie/Wellenlänge. Diese beinhal-
tet alle Skalierungsfaktoren des Digitalisierungsprozesses der ausgelesenen Kameradaten. Die an die
Daten angepasste Ausgleichsgerade erlaubt die Berechnung der Antwortfunktion für nicht vermessene
Photonenenergien.

anschließender Detektion des sichtbaren Lichtes mit einer konventionellen CCD. Es werden im

wesentlichen folgende Konzepte verwendet:

• Direkte Beschichtung des CCD-Chips mit dem Phosphor.

• Abbildung des Phosphorschirms mittels Objektiv auf eine CCD-Kamera.

• Kopplung von Phosphorschirm und CCD mittels Faseroptiken.

Bei sehr schwachen Signalen können diese Systeme um ein Microchannelplate (MCP) erwei-

tert werden, auf das die zu detektierende Strahlung direkt auftrifft und im MCP Photoelektro-

nen erzeugt. Die angelegte Hochspannung führt zur Erzeugung einer Elektronenlawine, die eine

Verstärkung des Ursprungssignal um bis zu 104 erlaubt. Die Nachteile von MCPs sind die kaum

mögliche Kalibrierung, eine schlechte DQE und hohe Vakuumanforderungen. Auch die Kombi-

nation von Phosphor und VIS-CCD weist Nachteile gegenüber einer rückseitig belichteten CCD

auf. Zum einen führt die Phosphorschichtdicke und -körnung zu einer reduzierten räumlichen

Auflösung und einer Verschlechterung des erreichbaren Kontrastes, zum anderen kann das vom

Phosphor in den vollen Raumwinkel von 4π emittierte sichtbare Licht meist nicht vollständig

genutzt werden.
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Abbildung 3.6: Strahlprofil 700 mm vom Target entfernt mit dem Monitorsystem im Integrationsmo-
dus (16 Bilder) aufgenommen. Zur Unterdrückung der Laser-Fundamentalen und niedriger Harmo-
nischer befinden sich vor der CCD Filterkombinationen aus Zr/Si (220/150 nm) und Zr/Parylen-N
(200/100 nm).

Zur direkten Kontrolle der HH-Emission ist es notwendig, das Strahlprofil der hohen Harmo-

nischen in Echtzeit zu detektieren. Als Alternative zu einer rückseitig belichtbaren CCD wurde

ein Monitorsystem entwickelt, dass platzsparend in die aufzubauende HH-Beamline integriert

werden kann und außerdem deutlich kostengünstiger ist. Das aufgebaute Monitorsystem besteht

aus einer SVHS-Videokamera mit 1/2”-Chip, der direkt mit dem Phosphor P43 (Gd2O2S:Tb)

der Firma Proxitronic beschichtet wurde. P43 besitzt eine schmalbandige Emission bei 545 nm

und ist für Strahlung h ν > 5 eV geeignet [87]. Das Kamerasystem ist in einer separaten Va-

kuumkammer montiert und lässt sich an einer Linearführung aus dem HH-Strahl bewegen.

Die Kamera verfügt über einen speziellen Integrationsmodus, in dem bis zu 128 Bilder vor

der Ausgabe aufsummiert werden können. Dies hat sich zur Detektion der z.T. schwachen Si-

gnale der Harmonischen als vorteilhaft erwiesen. Außer zur Optimierung der HH-Intensität

können anhand des Monitorsystems auch Strahllage und -profil kontrolliert werden. Für ein

mit den Harmonischen betriebenes Experiment gewährleistet dies konstante Bedingungen bzgl.

der Beleuchtung. Abbildung 3.6 zeigt ein mit dem entwickelten Monitorsystem aufgenommenes

Strahlprofil der Harmonischen.
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4 Charakterisierung der Hohe-Harmonische-Strahlung

Die grundlegende Charakterisierung einer Strahlungsquelle hinsichtlich ihrer spektralen, räum-

lichen und Kohärenzeigenschaften ist Voraussetzung für eine erfolgreiche Anwendung der emit-

tierten Strahlung. Die Kenntnis dieser Parameter ist weiterhin notwendig für eine gezielte Op-

timierung der Quelle, um die unterschiedlichen Anforderungen verschiedener Anwendungsexpe-

rimente erfüllen zu können. Im Rahmen dieser Arbeit wurde an der HH-Quelle des Instituts für

Photonik der TU Wien ein modulares Vakuumsystem, im Folgenden als Beamline bezeichnet,

zur Untersuchung und Anwendung der erzeugten Strahlung im Bereich um 13 nm Wellenlänge

aufgebaut.

4.1 Experimenteller Aufbau

4.1.1 Lasersystem und XUV-Quelle

Das zum Betrieb der HH-Quelle verwendete Lasersystem wurde am Institut für Photonik ent-

wickelt. Es basiert auf der verbreiteten CPA-Technik (Chirped-Pulse-Amplification) [89] zur

Verstärkung kurzer Laserpulse und ist schematisch in Abbildung 4.1 dargestellt.

Die Erzeugung der Laserpulse geschieht mit einem modengekoppelten Titan:Saphir-

Oszillator, der Pulse von einigen nJ Pulsenergie mit einer Zentralwellenlänge λ0 = 790 nm

bei 82 MHz Repetitionsrate emittiert. Die Bandbreite des Oszillatorspektrums beträgt typi-

scherweise 100 nm. Die wenige fs kurzen Pulse werden zeitlich gestreckt und im nachfolgenden

Verstärker in einem weiteren Titan:Saphir-Kristall in zehn Durchgängen auf bis zu 1.5 mJ

verstärkt. Der Multi-Pass-Verstärker arbeitet bei 1 kHz Wiederholfrequenz, die auch der Repe-

titionsrate der HH-Pulse entspricht. Höhere Wiederholraten sind für Pulsenergien einiger mJ

nach dem heutigen Stand der Technik problematisch, da die im Kristall deponierte thermische

Energie nicht ausreichend schnell abgeführt werden kann. Höhere Kristalltemperaturen führen

zur Ausbildung von thermischen Linsen im Kristall, die dem Strahlprofil Aberrationen auf-

prägen. Außerdem kann eine zu hohe Temperatur im gepumpten Volumen die Lebensdauer des

angeregten Niveaus deutlich reduzieren, so dass Verluste beim Pumpprozess auftreten.

Im Anschluss an die Verstärkung erfolgt eine Komprimierung mittels eines Prismenkom-

pressors, an dessen Ausgang die Pulse eine Dauer von etwa 20 fs bei bis zu 1.2 mJ Pulsenergie
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Ti:Saphir Oszillator

sub-10 fs Pulsdauer
4.6 nJ Pulsenergie
82 MHz Repetitionsrate

CPA Verstärker

20 fs Pulsdauer
1.2 mJ Pulsenergie
1 kHz Repititionsrate

Hohlfaser +
Puls-Kompressor

5 − 10 fs Pulsdauer
500 µJ Pulsenergie

Targetkammer

Laserintensität:
1014 − 1015 W/cm2

Targetgas Neon: 
150 − 200mbar

HH

Abbildung 4.1: Schematische Darstellung des fs-Lasersystems und dessen technische Daten. Es be-
steht aus Titan:Saphir-Oszillator, CPA-Verstärker (Multi-Pass-Verstärker und Prismenkompressor)
und anschließender weiterer Pulskompression über Hohlfaser und Spiegelkompressor.

besitzen. Die Pulsdauer ist nach unten auf 20 fs begrenzt, da die Bandbreite des Spektrums im

Verstärker aufgrund des Effektes des gain narrowing auf ca. 60 nm Bandbreite reduziert wird.

Zur weiteren Verkürzung der Pulse bedarf es einer spektralen Verbreiterung des Spektrums

unter Erhaltung der Phasenkopplung. Dies wird durch den Einsatz einer mit Ne gefüllten

Hohlfaser erreicht, in die die Laserpulse fokussiert werden. Aufgrund der hohen Intensitäten

kommt es durch Selbstphasenmodulation zur Verbreiterung des Verstärkerspektrums [80]. Die

Verwendung einer mit Gas gefüllten Hohlfaser als nichtlineares Medium ist dabei notwendig,

da konventionelle Fasern nicht die benötigten Zerstörschwellen aufweisen. Der aus der Faser

austretende Puls mit verbreitertem Spektrum durchläuft einen zweiten Kompressor aus soge-

nannten gechirpten Spiegeln [115], der die Pulse auf 5 − 10 fs komprimiert. Die Pulsenergie

reduziert sich auf etwa 0.5 mJ.

Zur Erzeugung der Harmonischen werden die Laserpulse über einen sphärischen Silber-

Spiegel in die Targetkammer fokussiert. Die kurze Pulsdauer erfordert die Nutzung reflektiver

Optik, da chromatische Aberrationen refraktiver Optiken die Zeitstruktur der Pulse zerstören

würde. Die Dispersion durch die Propagation an Luft und die des 0.3 mm dicken Einkop-

pelfensters ins Vakuumsystem wird im Spiegelkompressor vorkompensiert. Die Brennweite des

Silber-Spiegels wird je nach benötigter Intensität im Laserfokus zwischen 300−500 mm gewählt.

Die so erzeugten Intensitäten liegen zwischen 1014 − 1015 W/cm2. Zur Manipulation der Fo-

kussierung befindet sich vor dem Fokussierspiegel eine Apertur, mit der der Strahldurchmesser
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eingeschränkt oder ein bestimmter Strahlausschnitt zur Fokussierung selektiert werden kann.

Wie in Kapitel 2.1 beschrieben, ist zur effizienten Erzeugung von Harmonischen linear pola-

risiertes Licht notwendig. Entgegen der Erwartungen hat sich im Experiment gezeigt, dass die

lineare Polarisation der Pulse nach dem CPA-Verstärker in der Hohlfaser nicht erhalten bleibt.

Entsprechend wird nach der Faser eine λ/2-Platte in Nullter Ordnung zur Wiederherstellung

der optimalen Polarisation unter direkter Kontrolle der Harmonischen-Emission eingesetzt.

Die in die Targetkammer fokussierten Laserpulse treffen auf das Target, ein quasistatisches

Gasreservoir aus einer Ni-Kapillare, das mit einer Gaszufuhr und Regelventil versehen ist. Um

eine Wechselwirkung von Laser und Targetgas zu erreichen, wird mit dem Laser ein Loch in

die Kapillare gebohrt. Dies hat den Vorteil, dass die Gaslast in der Vakuumkammer durch die

minimierte Lochgröße so niedrig wie möglich gehalten wird und der Einsatz eines gepulsten

Düsensystems, das eine aufwändige Synchronisation mit dem Laser erfordert, nicht notwendig

ist. Die Dicke der Kapillare kann zur Optimierung der Interaktionslänge verändert werden. Die

Position des Targets ist variabel und wird so gewählt, dass sich der Laserfokus vor dem Target

befindet. Diese Konfiguration ist zum Erreichen der Phasenanpassung vorteilhaft. Prinzipiell

ist das Targetsystem für die Verwendung jeglicher Gasart geeignet. Zur Erzeugung von hohen

Harmonischen im 13 nm-Bereich ist die Verwendung von Neon als Targetgas am effizientesten

und wurde im Rahmen dieser Arbeit ausschließlich benutzt. Die Targetkammer wird mit ei-

ner 250 m3/h-Wälzkolbenpumpe und Drehschiebervorpumpe evakuiert, im Betrieb liegt der

Druck bei 10−2 − 10−1 mbar. Am Ausgang der Targetkammer ist eine im Vakuum verstellbare

Blende angebracht, mit der ein Großteil des defokussierten Laserstrahls zur Verringerung der

thermischen Last anschließender optischer Filter abgeblockt werden kann.

4.1.2 Vakuumsystem

Die in Abbildung 4.2 schematisch dargestellte Beamline besteht aus den Abschnitten

i) Filtersektion,

ii) Monitorsystem zur Überwachung von Strahllage und -intensität und

iii) Multilayer-Monochromator.

Die ersten beiden an die Targetkammer anschließenden Abschnitte der Beamline dienen der

Diagnostik und Kontrolle des HH-Strahls und werden in allen durchgeführten Experimenten

verwendet.

i) Zur Unterdrückung der Fundamentalen und niederenergetischen Harmonischen werden

Zr-Folien eingesetzt. Diese sind in speziellen Ventilen montiert, die eine Aufnahme für die

Filterfolien besitzen. Neben freitragenden Folien hat sich auch die Verwendung von Filtern auf

Si-Folien oder Parylen als Trägermaterial bewährt, da diese mechanisch deutlich stabiler sind.
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Abbildung 4.2: Schematische Darstellung des ersten Teils des an der HH-Quelle aufgebauten Vaku-
umsystems.

Eine Kombination aus 200 nm Si und 200 nm Zr filtert aus dem erzeugten Harmonischen-

Spektrum einen Bandpass von etwa 5 nm Breite zwischen 17.5 und 12.5 nm heraus, der etwa

acht Harmonische (N ' 47 − 63) enthält (vgl. Abbildung 3.1). Die theoretische Transmission

dieser Filterkombination bei 13 nm beträgt 36.5%.

Die Haltbarkeit der Filterfolien ist ein entscheidendes Kriterium für die Durchführung al-

ler Experimente, da eine vollständige Unterdrückung der Fundamentalen bei Verwendung der

auch im sichtbaren hochempfindlichen XUV-CCD absolut notwendig ist. Wie Untersuchungen

im Rahmen dieser Arbeit gezeigt haben, können die neben der erwünschten Strahlung entste-

henden niederenergetischen Harmonischen sowie die intensive Fundamentale die eingesetzten

Filter innerhalb kurzer Zeit zerstören. Bei zu geringem Abstand der ersten Filterfolie vom Target

kommt es zunächst zur Degradation der Metallfolie in Form von abnehmender Transmission im

XUV sowie zunehmender Transmission der sichtbaren Anteile und anschließender Zerstörung.

Insbesondere freitragende Filter werden schnell unbrauchbar. Der zugrunde liegende Mecha-

nismus ist nicht vollständig verstanden, wahrscheinlich handelt es sich um eine Oxidation der

Zr-Folien1. Filter auf Si-Folie zeigen eine erhöhte Beständigkeit, eine deutliche Verbesserung

konnte jedoch erst durch die Verwendung einer separaten Si-Folie als erstes Filterelement er-

reicht werden, da diese einen großen Teil der erzeugten niedrigeren Harmonischen absorbiert

und die thermische Last auf den folgenden Filterlementen deutlich reduziert. Dies ist allerdings

nur für Experimente möglich, die unterhalb der Si-L-Kante durchgeführt werden. Außerdem

1Zirkoniumdioxid ZrO2 ist im VIS transparent.
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erfolgt mit den eingesetzten Si-Folien eine Trennung der Vakuumsysteme Targetkammer und

Beamline. So wird die Propagationslänge der Harmonischen bei relativ hohen Drücken von etwa

10−1 mbar, wie sie in der Targetkammer vorliegen, deutlich beschränkt.

ii) Hinter den Filterventilen befindet sich das Monitorsystem zur Kontrolle der

Harmonischen-Emission in einer separaten Vakuumkammer. Das Kamerasystem lässt sich an

einer Linearführung aus bzw. in den HH-Strahl bewegen. Vor der Kamera befindet sich ein wei-

teres 200 nm Zr-Filter, da für eine vollständige Unterdrückung der Fundamentalen insgesamt

mindestens 400 nm Zr notwendig sind. Der zunächst verfolgte Ansatz, einen Teil des HH-Strahls

über einen Strahlteiler auszukoppeln und eine ständige Beobachtung zu ermöglichen, konnte

nicht umgesetzt werden. Die als Multilayer auf Si-Folien ausgeführten Strahlteiler wiesen zwar

eine ausreichend hohe Transmission auf, die Reflexion erfolgte jedoch aufgrund unzureichender

Oberflächengüte der Folien diffus.

iii) Für Anwendungsexperimente, die monochromatische Strahlung benötigen, kann als

nächstes Element der Beamline ein Multilayer-Monochromator eingesetzt werden, der entwe-

der mit zwei Planspiegeln oder einem planen und einem sphärischen Spiegel zur Rekollimation

des HH-Strahls bestückt werden kann. Der Einsatz von zwei Spiegeln in Z-Konfiguration ver-

langt eine Reflexion mehr, als prinzipiell zur Monochromatisierung nötig ist, hat jedoch den

Vorteil, dass es lediglich zu einem Strahlversatz in der Höhe und nicht zu einer Faltung des

Strahlengangs kommt. Durch Drehen beider Spiegel und gleichzeitiges Verfahren eines Spiegels

auf der optischen Achse bleibt die Strahllage beim Durchstimmen der Wellenlänge erhalten,

was zum Betrieb eines angeschlossenen Experimentes notwendig ist. Der mit diesem Mono-

chromator zugängliche Spektralbereich liegt dicht unterhalb der Si-L-Kante bei 100 eV (vgl.

Kap. 3.2.4). Die Bandbreite der Spiegel und einer Harmonischen sind in etwa gleich groß, so

dass eine effiziente Selektion einer einzelnen Harmonischen möglich ist (vgl. Kap. 4.1.3). Über

motorisierte Rotations- und Translationstische können die Spiegelpositionen zum Anpassen der

Wellenlänge verändert werden, der Einfallswinkel auf dem ersten Spiegel kann zwischen 15−40◦

betragen [57].

Das gesamte Vakuumsystem der Beamline wird mit mehreren Kombinationen aus Turbo-

Drag-Pumpen und Membranvorpumpen evakuiert, typische Drücke im Betrieb liegen zwischen

10−6 − 10−5 mbar.

4.1.3 Monochromator

Der in die Beamline integrierte Monochromator dient der effizienten Selektion einer kleinen

Bandbreite aus dem Spektrum der Harmonischen. Zusätzlich kann durch den Einsatz eines

sphärischen Multilayer-Spiegels eine Rekollimation des HH-Strahls zur Flusserhöhung am Pro-

benort vorgenommen werden. Um die genauen Bedingungen der Beleuchtung des angeschlos-
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Abbildung 4.3: Strahlprofil und Spektrum des HH-Strahls nach den planen Multilayer-Spiegeln. Bei
einem Abstand zur Quelle von 2300 mm beträgt der Strahldurchmesser etwa 2.5 mm× 4.4 mm.

senen Experimentes quantifizieren zu können, wurden die eingesetzten Spiegel hinsichtlich des

transmittierten Strahlprofils und dessen spektraler Zusammensetzung charakterisiert. Die ein-

gesetzten Spiegelpaare sind jeweils aufeinander optimiert, so dass beim Einsatz des sphärischen

Spiegels auch der erste Spiegel im Monochromator getauscht wird. Dessen Mechanik erlaubt

prinzipiell das Durchstimmen der transmittierten Zentralwellenlänge im Rahmen der möglichen

Verstellwege. Die in dieser Arbeit beschriebenen Experimente wurden jeweils bei einer festen

Wellenlängen durchgeführt.

Die Abbildungen 4.3 und 4.4 zeigen die hinter dem Monochromator vermessenen Strahlpro-

file bzw. die spektrale Zusammensetzung des HH-Strahls unter vergleichbaren Erzeugungsbe-

dingungen. Die Strahlprofile wurden direkt mit der XUV-CCD aufgenommen, zur spektralen

Charakterisierung wurde der TGS benutzt. Im Fall der planen Spiegel bleiben die Eigenschaf-

ten des HH-Strahls im Wesentlichen erhalten. Zum Teil zeigt ein direkter Vergleich von vor

und hinter dem Monochromator aufgenommenen Strahlprofilen Speckle-ähnliche Muster auf

dem Strahlprofil. Dies kann bei einer Beleuchtung mit einem hohen räumlichen Kohärenzgrad

durch eine nicht ausreichend gute Oberflächengüte der Spiegel bedingt sein. Die gemessene

Zentralwellenlänge des transmittierten Spektrums beträgt 12.8 nm (96.9 eV) bei einer Band-

breite von 0.2 nm (1.4 eV), was einer Monochromasie von etwa 70 entspricht. Dieser Wert liegt
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Abbildung 4.4: Strahlprofil und Spektrum des HH-Strahls nach der Kombination aus planem und
sphärischem Multilayer, 1050 mm nach dem fokussierenden Spiegel. Der bereits wieder divergente
Strahl misst etwa 0.8 mm× 2.0 mm.

über dem nach den Multilayer-Spezifikationen erwarteten. Eine mögliche Ursache dafür kann

eine nicht vollständige Überlappung des Reflexionsprofils der Multilayer mit dem Profil einer

Harmonischen sein, so dass diese nur teilweise reflektiert wird. An der kurzwelligen Seite des

Reflexionsprofils liegt darüber hinaus die Si-L-Kante, oberhalb der die Si-Schichten der Spiegel

und die eingesetzten Si-Folien stark absorbieren. Mittels der kalibrierten XUV-CCD ist eine

Bestimmung der im Strahlprofil enthaltenen Photonenzahl möglich, typische Werte liegen bei

2 × 106 Photonen/s (FWHM). Die Messungenauigkeit der Photonenzahlen beträgt etwa 50%,

was jedoch deutlich unter den Schwankungen der Quelle liegt, die mehr als einen Faktor zwei

ausmachen kann. Aus diesem Grund sind diese Angaben als die im Mittel zu erwartende Anzahl

an Photonen zu verstehen.

Die Monochromatisierung mit der Kombination aus planem und sphärischem Spiegel (f =

500 mm) liefert ähnliche Resultate. Die reflektierte Zentralwellenlänge liegt etwas höher bei

13.60 nm (91.2 eV), die Bandbreite ist einen Faktor zwei größer (0.4 nm (2.7 eV)). Entsprechend

beträgt die Monochromasie λ/∆λ = 34, was gut mit den Multilayer-Daten übereinstimmt (vgl.

Tab. B.2). Auch die mittlere Photonenzahl von 4 × 106 Photonen/s (FWHM) liegt in der er-

warteten Größenordnung. Das fokussierte Strahlprofil wurde für mehrere Distanzen hinter dem

fokussierenden Spiegel zur Bestimmung der Lage des Fokus vermessen. Dieser liegt 575 mm
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hinter dem sphärischen Spiegel und somit hinter dessen Fokalebene, was sich aufgrund des

leicht divergenten HH-Strahls ergibt. Bei einem Abstand von 930 mm beträgt die Strahlgröße

290 µm× 770 µm, die für den Betrieb des XUV-Mikroskopes geeignet erscheint (vgl. Kap. 5.1).

Im Vergleich zum nicht kollimierten HH-Strahl entspricht dies bei gleicher angenommener Pho-

tonenzahl einer Flusserhöhung um einen Faktor 50. Bei einem Einfallswinkel von 15◦ auf dem

sphärischen Spiegel kommt es bei der Fokussierung zu Astigmatismus, der die Asymmetrie

des fokussierten Strahlprofils verursacht und die bereits vor dem Monochromator vorhandene

leichte Elliptizität vergrößern oder verkleinern kann.

Anhand der gemessenen Photonenzahlen kann eine Abschätzung der Konversionseffizi-

enz des HHG-Prozesses bei 13 nm vorgenommen werden. Mit den theoretischen Multilayer-

Reflektivitäten und Filtertransmissionen ergibt sich bei 300 µJ ins Target eingekoppelter La-

serenergie eine Konversion von η = 1.3 × 10−9, wobei die Reabsorption im Target bzw. in

der Restgasatmosphäre nicht berücksichtigt ist. Da die theoretischen Daten von den optischen

Komponenten in der Regel nicht erreicht werden, ist der abgeschätzte Wert eine untere Grenze

der tatsächlichen Effizienz. In der Literatur werden meist höhere Effizienzen angegeben, die

typischerweise bei η ≈ 10−8 und darüber liegen [97]. Die deutlichen Abweichungen können nur

teilweise durch die Ungenauigkeiten der Messungen erklärt werden. Die Kalibrierung von De-

tektoren für diesen Spektralbereich erfordert einen relativ großen experimentellen Aufwand, so

dass häufig nur typkalibrierte Systeme verwendet werden, deren Spezifikationen aus der Ka-

librierung eines baugleichen Detektors gewonnen werden. Die Messfehler dieser Systeme sind

weitaus größer als die absolut kalibrierter Detektoren und die mit ihnen bestimmen Photonen-

zahlen oder Konversionseffizienzen entsprechend ungenau.

4.2 Strahlprofil

Die Emission der Harmonischen erfolgt in etwa kollinear zum Laser in einen kollimierten Strahl,

der ähnliche Eigenschaften wie der des erzeugenden Lasers besitzt. Das Strahlprofil des Lasers

wirkt sich unmittelbar auf die Strahlcharakteristik der Harmonischen aus, weiter spielen die

Targetposition relativ zum Laserfokus und der Gasdruck im Target eine wichtige Rolle. Für Har-

monische im untersuchten Spektralbereich liegt die Divergenz des HH-Strahls bei typischerweise

0.5− 2 mrad, wobei das Strahlprofil Asymmetrien aufweisen kann. Dies zeigt Abbildung 4.5 an

unter vergleichbaren experimentellen Bedingungen detektierten Strahlprofilen.

Das linke und mittlere Profil bestehen aus mehreren Harmonischen nach Bandpassfilterung,

rechts ist ein hinter dem Monochromator bei 12.8 nm Wellenlänge aufgenommenes Strahlprofil

abgebildet. Die in den Strahlprofilen sichtbaren Beugungserscheinungen resultieren aus Inhomo-

genitäten oder Partikeln auf den verwendeten Zr-Filtern und deuten den hohen Grad an räumli-

cher Kohärenz der Beleuchtung an. Der Unterschied der beiden polychromatischen Strahlprofile
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Abbildung 4.5: Strahlprofile der Harmonischen unter verschiedenen experimentellen Bedingungen.
Das linke und mittlere Bild zeigen polychromatische Strahlprofile nach Bandpassfilterung, das rechte
Strahlprofil wurde hinter dem Monochromator aufgenommen. Der Maßstab gilt für alle Abbildungen,
in der Falschfarbendarstellung entspricht rot maximaler Intensität.

ergibt sich aus einer unterschiedlichen Öffnung der Laserstrahlapertur vor dem Fokussierspiegel,

die einerseits die Pulsenergie von 300 µJ (Links) auf 240 µJ (Mitte) reduziert, gleichzeitig aber

auch die Fokussierungsbedingungen ändert. Die Reduzierung der Apertur ergibt eine Vergröße-

rung des Fokus, was einer Verringerung der Intensität im Fokus entspricht. Weiter kann sich

durch eine Veränderung des fokussierten Laserstrahlausschnittes, auch eine Variation in Fokus-

größe und Phasenlage der Wellenfronten ergeben. Diese Parameter hängen z.T. voneinander ab,

und ihr Einfluss auf den HHG-Prozess ist vielfältig, so dass zur Strahlprofileinstellung ein Mo-

nitorsystem unabdingbar ist. Zwischen poly- und monochromatischem Strahlprofil (Mitte und

Rechts) lassen sich keine deutlichen Unterschiede ausmachen. Der Betrieb des Monitorsystems

mit polychromatischer HH-Strahlung ist somit hinsichtlich der Optimierung von Strahlprofil

und -richtung auch für ein mit monochromatischer Strahlung betriebenes Experiment ohne

weiteres möglich.

Die genauen Abhängigkeiten der Elliptizität des Strahlprofils sind nicht vollständig geklärt.

Beobachtet wird eine Veränderung mit der Größe der Laserapertur und der Position des Tar-

gets, wobei die Asymmetrie mit Annäherung an den Fokus zunimmt. Das Strahlprofil erscheint

gleichzeitig kollimierter und das Verhältnis der beiden Ellipsenachsen weicht stärker von eins

ab. Eine mögliche Ursache für diese Beobachtung ist die Einführung von Astigmatismus durch

die Fokussierung über einen sphärischen Spiegel, da dieser aus geometrischen Gründen nicht im

senkrechten Einfall benutzt werden kann. Die exakte Form des Laserfokus ist jedoch nicht be-

kannt. Nicht-symmetrische Strahlprofile werden auch an anderen Harmonischen Quellen beob-

achtet [40]. In den meisten Fällen sind die in Verbindung mit den asymmetrischen Strahlprofilen

detektierten HH-Intensitäten am höchsten, so dass für viele Anwendungsexperimente der Kom-

promiss eines elliptischen Strahlprofils bei vergleichsweise hohen Photonenflüssen eingegangen

wurde.
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Abbildung 4.6: Strahlprofile der Harmonischen in Abhängigkeit von der Targetposition bzgl. des Laser-
fokus. Angegeben ist die relative Verschiebung zur Anfangsposition mit zrel = 0 dicht am Laserfokus.

Experimentelle und theoretische Ergebnisse zeigen übereinstimmend, dass die Targetposi-

tion die Divergenz des HH-Strahls direkt beeinflusst. Bei einer Verschiebung des Targets von

Positionen hinter dem Fokus (z > 0) zu Positionen vor dem Fokus (z < 0) nimmt die Divergenz,

aber auch die Erzeugungseffizienz ab [79], da ebenso die Bedingungen für die Phasenanpassung

von der Fokusposition abhängen. In Abbildung 4.6 ist dieser Zusammenhang an Strahlprofilen

für unterschiedliche Abstände des Targets zum Laserfokus dargestellt. Die Verschiebung des

Targets bezieht sich auf die Anfangsposition zrel = 0 kurz hinter dem Laserfokus. Die aus den

Strahlprofilen bestimmten Divergenzen sind in Tabelle 4.1 zusammengefasst. Deren Bestim-

mung erfolgt unter der Annahme einer Punktquelle am Wechselwirkungsort in der Kapillare.

Die tatsächliche Größe des emittierenden Gebietes ist nicht genau bekannt, kann aber anhand

des Lochs im Target nach oben mit 150 µm abgeschätzt werden. Die im Strahlprofil enthalte-

ne Photonenzahl steigt mit zunehmendem Abstand zum Fokus an, verteilt sich aber auf eine

größere Fläche. Aufgrund der nicht monochromatisierten HH-Strahlung kann in diesem Fall

keine absolute Photonenzahl angegeben werden.

Für eine einzelne Harmonische nach dem Multilayer-Monochromator zeigt Abbildung 4.7

die innerhalb der vollen Halbwertsbreite (FWHM) des Strahlprofils enthaltene Photonenzahl
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Tabelle 4.1: Abhängigkeit der Divergenz des HH-Strahls von der Targetposition gemessen an den in
Abbildung 4.6 gezeigten polychromatischen Strahlprofilen nach Bandpassfilterung (17.5− 12.5 nm).

zrel [mm] Divergenz horizontal [mrad] Divergenz vertikal [mrad]

0 0.45±0.03 0.43±0.03

1 0.61±0.03 0.58±0.03

2 0.70±0.03 0.61±0.03

3 0.78±0.03 0.75±0.03

sowie die HH-Intensität (Photonenzahl normiert auf die Strahlprofilfläche) in Abhängigkeit vom

Gasdruck im Target. Man erkennt ein ausgeprägtes Maximum der insgesamt erzeugten Anzahl

an Photonen, bezogen auf das Strahlprofil ist das Maximum zu höheren Drücken verschoben und

weniger stark ausgeprägt. Dies zeigt, dass es keine generelle optimale Einstellung der HH-Quelle

gibt, sondern jeweils die Anforderungen des Experimentes überprüft und dementsprechend die

Quelle angepasst werden muss. So kann ein besser kollimierter HH-Strahl bei kleinerer Anzahl

an Photonen aber größerer Strahlbrillanz durchaus sinnvoll sein, da erreicht werden kann, dass

alle im Strahlquerschnitt enthaltenen Photonen von der benutzten Optik aufgefangen werden.

Die typische Größe einer in Transmission arbeitenden Optik, wie z.B. eine Zonenplatte, liegt

im Bereich von 1 mm, so dass kleine Strahldurchmesser günstiger sind.

Zur Optimierung des Strahlprofils stehen im Experiment als direkt zugängliche Parameter

Targetposition und Gasdruck im Target zur Verfügung. Weiter kann die zur Beeinflussung der

Fokussierung benutzte Apertur auch der Strahlprofilmanipulation dienen. Die Abhängigkeiten

des Laserstrahlprofils von den Betriebsbedingungen des Lasersystems sind vielfältig und eine

direkte Beeinflussung ist nur eingeschränkt möglich.

Ein grundlegender Aspekt bei der Verwendung einer Strahlungsquelle ist deren zeitliche

und räumliche Stabilität. Im Fall der HHG-Quelle kann es zu Schwankungen in der Intensität,

der Ausbreitungsrichtung aber auch der spektralen Zusammensetzung kommen, wie im folgende

Abschnitt näher erläutert wird. Bei den zur HHG benutzten Lasern handelt es sich in der Regel

um komplexe Systeme, die schon bei geringen Schwankungen von z.B. der Umgebungstempe-

ratur merklich reagieren. Zusätzlich ist die HHG insbesondere im Bereich des cut-off aufgrund

ihrer höchst nicht-linearen Natur sehr empfindlich auf kleinste Änderungen der Laserparameter,

die sich direkt auf die Eigenschaften der emittierten Harmonischen fortsetzen. Ein wesentlicher

Fortschritt konnte diesbezüglich durch die Entwicklung phasenstabilisierter Lasersysteme er-

zielt werden [4]. Diese ermöglichen erstmals die reproduzierbare Erzeugung von fs-Laserpulsen

mit definierter, konstanter Phasenbeziehung zwischen Einhüllender (der sogenannten carrier

phase envelope) und Oszillationen des elektrischen Feldes und können die Eigenschaften ho-

her Harmonischer deutlich verbessern. Im Rahmen dieser Arbeit stand ein phasenstabilisiertes

Lasersystem noch nicht zur Verfügung.
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Abbildung 4.7: Abhängigkeit der Photonenzahl (Kreise) und der Intensität (Kreuze) einer einzelnen
Harmonischen nach dem Monochromator (λ = 12.8 nm, q = 61) vom Gasdruck im Target. Die
durchgezogenen Linien sind an die experimentellen Daten angepasste Kurven.

4.3 Spektrum

Die spektrale Charakterisierung der HH-Quelle beschränkt sich auf den für die Anwendungen

relevanten Wellenlängenbereich um 13 nm und wurde mit dem Transmissionsgitterspektrogra-

phen durchgeführt (vgl. Kap. 3.2.3). Dazu wird die HH-Beamline ohne Monochromator betrie-

ben, an dessen Stelle eine Vakuumkammer für den Spektrographen tritt. Um eine gleichmäßige

Ausleuchtung des Gitters mit dem Harmonischen-Strahl zu gewährleisten, ist das Gitter auf

einen motorisierten Translationstisch montiert und kann in der Ebene senkrecht zum Strahl

positioniert werden. Abbildung 4.8 zeigt eine Skizze des Versuchsaufbaus. Der Abstand zum

Detektor ist so gewählt, dass eine ausreichend hohe spektrale Auflösung erreicht wird. Für

einen typischen Abstand Db = 500 mm zum Detektor bzw. Dq = 1000 mm zur Quelle und

einer Quellgröße q < 150 µm ergibt sich nach Gleichung (3.19) in der ersten Beugungsord-

nung ∆λgeometrisch < 30 pm. Unter Berücksichtigung der Beugungsgrenze entspricht dies nach

Gleichung (3.20) bei 13 nm Wellenlänge einem Auflösungsvermögen von

λ/∆λexp ≈ 328 . (4.1)

Die Pixelgröße der Kamera von 24 µm ergibt in der Detektorebene eine lineare Dispersion von

4.8 pm/px, was zur Erhöhung der Empfindlichkeit der Kamera ein Arbeiten im gebinnten2 Mo-

2Unter Binning versteht man das Zusammenfassen mehrerer CCD-Pixel zu einem größeren.
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Abbildung 4.8: Schematische Darstellung des Aufbau des TGS-Spektrographen zur spektralen Cha-
rakterisierung der HH-Emission.

dus ohne Verlust an spektraler Information erlaubt. Die Zentralwellenlänge der Fundamentalen

entspricht etwa 1.5 eV Photonenenergie, so dass die ungeraden Harmonischen um jeweils 3 eV

voneinander getrennt sind und vom Spektrographen leicht aufgelöst werden können.

Abbildung 4.9 zeigt Spektren der Harmonischen in Abhängigkeit der fokussierten Laserpuls-

energie bzw. von der Intensität im Fokus, die durch Schließen der Laserstrahlapertur verändert

wurde. Die sich dadurch gleichzeitig ergebende Veränderung der Fokusgröße ist quantitativ

nicht bekannt, weswegen die angegebenen Intensitäten anhand des Blendendurchmessers, der

Pulsenergie und -dauer abgeschätzt sind. Mehrere Effekte der Intensitätsvariation sind in den

gezeigten Spektren zu finden. Einerseits führt die abnehmende Intensität zu einer Verschiebung

des cut-off -Bereiches in Richtung kleinerer Energien, wie es qualitativ nach Gleichung (2.2)

zu erwarten ist. Weiter kommt es zu einer deutlichen Verminderung der Modulationstiefe der

Harmonischen, d.h. die Differenz zwischen Intensitätsmaximum und -minimum nimmt ab. Es

bildet sich ein schwach moduliertes,
”
quasi-kontinuierliches“ Spektrum aus, dies allerdings unter

Verlust von HH-Intensität. Im Bereich des cut-off trägt nur noch eine einzelne Elektronentra-

jektorie zur Emission bei und der Verlust der Periodizität des Erzeugungsprozesses führt zu

einer Verschmierung der Energien der emittierten Photonen, die Modulation des Spektrums

nimmt ab. Die leicht variierende spektrale Lage Harmonischer gleicher Ordnung ist ein weiterer

sichtbarer Effekt, der als plasma blueshift bezeichnet wird [103]. Die Ausbildung eines Plasmas,

d.h. freier Elektronen, im Fokus durch die hohen Laserintensitäten kann zu einer instantanen

Blauverschiebung der Fundamentalfrequenz innerhalb weniger optischer Zyklen führen, die sich

direkt auf die Harmonischen fortsetzt. Dieser nichtlineare Effekt höherer Ordnung führt im Ge-
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4 Charakterisierung der Hohe-Harmonische-Strahlung

Abbildung 4.9: HH-Spektren im Bereich von 13 nm Wellenlänge in Abhängigkeit von der Laserpuls-
energie bzw. Intensität im Fokus (400 µJ: 6.6×1014 W/cm2 (schwarz), 320 µJ: 5.3×1014 W/cm2 (blau),
280 µJ: 4.6×1014 W/cm2 (rot)). Mit abnehmender Intensität verschiebt sich der cut-off in Richtung
längerer Wellenlängen und die Modulation des Spektrums nimmt ab.

gensatz zur Selbstphasenmodulation nicht nur zu einer Verbreiterung des Spektrums, sondern

zu einer substantiellen Blauverschiebung. Im Experiment werden Verschiebungen von über einer

HH-Ordnung beobachtet [104].

Die gezeigten Spektren verdeutlichen, dass es prinzipiell möglich ist, das Spektrum der emit-

tierten Harmonischen im untersuchten Bereich an die Anforderungen einer Anwendung anzu-

passen. So ist z.B. für absorptionsspektroskopische Messungen ein kontinuierliches Spektrum

von Vorteil, während die Verwendung von Zonenplatten in abbildenden Verfahren eine gewisse

Monochromasie der Strahlung voraussetzt, was durch die Selektion einer einzelnen Harmoni-

schen aus einem durchmodulierten Spektrum möglich ist. Weiter ist die Existenz eines (quasi-)

kontinuierlichen Spektrums Voraussetzung für die Erzeugung von isolierten XUV-Pulsen im

as-Bereich.

Soweit möglich, sind die Spektren bezüglich der sich im Strahlengang befindenden Filter und

Folien sowie der Antwortfunktion der Kamera korrigiert. Die Unsicherheiten dabei sind jedoch

aus mehreren Gründen groß. Die Dicke der Si-Folie unter dem Gitter ist nicht genau bekannt,

ebenso wird die Dicke der Zr-Folien mit einer Toleranz vom Hersteller mit ±10% angegeben.

Weiter können mögliche Oxidanteile der Folien und Kontaminationen der optischen Elemente
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Abbildung 4.10: Spektrum der Harmonischen im Fall sehr kurzer Laserpulse, die zur Emission gerader
Harmonischer führen.

mit Kohlenwasserstoffen nicht quantifiziert werden. Eine weitere Ungewissheit resultiert aus der

Absorption der Restgasatmosphäre innerhalb der Targetkammer. Die leichte Intensitätsabnah-

me der HH in Richtung größerer Wellenlängen kann auf diese Ursachen zurückzuführen sein, da

die zusätzliche Absorption sich mit kleiner werdender Wellenlänge weniger stark auswirkt. Die

Beugungseffizienz des Ni-Gitters ist über den gezeigten Wellenlängenbereich nahezu konstant,

jedoch liegen keine experimentellen Daten vor, die die Korrektur der Spektren diesbezüglich

ermöglichen.

Wie das Profil des HH-Strahls ist auch das Spektrum zeitlichen Schwankungen unterwor-

fen, die vielfältige Ursachen haben. Für den dauerhaften Betrieb einer HH-Quelle für Anwen-

dungsexperimente ist demnach auch der Einsatz eines spektralen Monitoring sinnvoll, um die

HH-Emission kontinuierlich überwachen und optimieren zu können.

Im Rahmen der spektralen Charakterisierung wurden zwei Beobachtungen gemacht, die auf

die besonderen Eigenschaften des fs-Lasersystems zurückzuführen sind. In Abbildung 4.10 ist

ein Spektrum gezeigt, in dem neben den bekannten ungeraden Harmonischen auch gerade Ord-

nungen zu sehen sind, wie sie bei der Verwendung extrem kurzer Laserpulse (∼ 5 fs) entstehen.

In diesem Fall weist die Oszillation des Laserfeldes eine hohe Asymmetrie auf, d.h. ansteigende

und abfallende Flanke des E-Feldes sind u. U. nicht mehr gleich stark. Die Quasi-Periodizität des

Erzeugungsprozesses geht so verloren, und das emittierte Spektrum kann im Plateau-Bereich

gerade Harmonische enthalten [110].
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l

-1. BO Stützstege

Si-L-Kante

Abbildung 4.11: Bild des Spektrums auf dem Detektor (Oben) und zugehörige Intensitätsprofile (Un-
ten) für drei verschiedene Positionen über der Spalthöhe. Zu erkennen ist eine Variation der spektralen
Zusammensetzung der HH entlang des Strahlprofils.
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4.4 Räumliche Kohärenz

Ein weiterer Effekt einer Asymmetrie der Fundamentalen ist in Abbildung 4.11 gezeigt. Der

obere Teil der Graphik enthält ein vom Spektrographen auf dem Detektor erzeugtes Bild aus

dem Bereich der Si-L-Kante. Die Hauptbeugungsordnung des Gitters verläuft in der Bildmitte,

ober- und unterhalb davon sind die Beugungsordnungen der Stützstegestruktur des Gitters zu

erkennen, die zur Wellenlängenkalibrierung benutzt werden können. Da das Bild dem Schatten-

wurf des Eintrittsspaltes entspricht, ist das HH-Strahlprofil spektral zerlegt dargestellt. Man

erkennt die einzelnen, voneinander separierten harmonischen Ordnungen. Im Fall einer ho-

mogenen spektralen Verteilung über das Strahlprofil wären diese rechtwinklig zur spektralen

Richtung angeordnet. Der sichtbare, schräge Verlauf über der Gitterhöhe bedeutet somit, dass

die spektrale Zusammensetzung der HH über das Strahlprofil variiert. Dieser besitzt einen

räumlichen Chirp. Dies verdeutlicht der untere Teil der Graphik, in dem drei Intensitätsprofile

entlang einer Pixelzeile aus unterschiedlichen Abschnitten der Hauptbeugungsordnung gezeigt

sind (Oben, Mitte, Unten). Deutlich ist die relative Verschiebung der Spektren zueinander,

insbesondere an der Si-L-Kante, zu erkennen. Der spektrale Abstand der markierten Harmoni-

schen bei 12.84 nm beträgt zwischen oberem und unterem Profil 0.13 nm, was einer relativen

Verschiebung von λ/∆λ ≈ 100 entspricht. Einerseits zeigt dieses Ergebnis die ausreichend hohe

Auflösung des Spektrographen, andererseits wird deutlich, dass hinsichtlich möglicher Anwen-

dungsexperimente Einschränkungen existieren, die bei deren Umsetzung berücksichtigt werden

müssen (vgl. 5.3).

Um geometrische Effekte als Ursache für das Auftreten des räumlichen Chirp auszuschließen,

wurden Spektren unter verschiedenen Konfigurationen aufgenommen. Eine Rotation des Git-

ters sowohl um 180◦ als auch um 90◦ bzgl. des Harmonischen-Strahls zur Überprüfung einer

möglichen Polarisationsabhängigkeit ergab keine Änderung. Ebenso erwies sich eine Rotation

des Targets um 90◦ als einflusslos auf den Chirp der Harmonischen, womit Effekte der turbulen-

ten Gasströmung ausgeschlossen werden können. Der Chirp wurde an einem asymmetrischen

Strahlprofil beobachtet. Entlang der kurzen Achse erscheint der Effekt stärker, da das mit

dem Gitter abgetastete Gebiet relativ zum Strahldurchmesser größer ist. Dies deutet darauf

hin, dass der beobachtete Effekt auf Eigenschaften der Fundamentalen zurückzuführen ist. Der

durch die Fokussierung mit einem sphärischen Spiegel verursachte Astigmatismus alleine kann

den beobachteten Effekt nicht erklären. Eine mögliche Ursache wäre ein räumlich gechirptes

Laserstrahlprofil, was zu einem unsymmetrischen, elliptischen Fokus und zu einer räumlichen

Variation des Spektrums im Fokus führen würde [109].

4.4 Räumliche Kohärenz

Zur experimentellen Bestimmung des räumlichen Kohärenzgrades bei Beleuchtung mit dem

HH-Strahl wurde u.a. das in Abschnitt 2.3 beschriebene Doppelspaltexperiment mit der

HH-Strahlung durchgeführt. Der experimentelle Aufbau besteht aus dem ersten Abschnitt
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Abbildung 4.12: Beugungsbilder der Doppelspalte für Spaltabstände 100, 200 und 400 µm in der
Detektorebene aufgenommen mit 30 (100 µm) bzw. 60 s (200+400 µm) Belichtungszeit.

der Beamline, einer Doppelspaltmatrix und der XUV-CCD zur Detektion des Interferenz-

musters. Die HH-Strahlung wird durch die Filterkombination Zr/Si auf den Spektralbereich

12.5−17.5 nm eingeschränkt, die Monochromasie beträgt etwa λ/∆λ ≈ 6 bei einer Zentralwel-

lenlänge von 15 nm. Die Doppelspaltmatrix im Abstand von 895 mm zum Laserfokus lässt sich

in den HH-Strahl bewegen und in der xy-Ebene senkrecht zur Ausbreitungsrichtung positionie-

ren. Der Abstand der Doppelspaltebene zum Detektor betrug L = 3000 mm. Die Doppelspalt-

matrix besteht aus Doppelspaltpaaren der Einzelspaltbreite dES = 25 µm und verschiedenen

Abständen dDS von 100 − 800 µm, um das HH-Strahlprofil möglichst komplett abtasten zu

können. Dessen Größe betrug in der Doppelspaltebene etwa 400 µm×1200 µm(FWHM), was

aus der gemessenen Größe des Strahlprofils in der Detektorebene und dem Abstand zum La-

serfokus abgeschätzt wurde.

Abbildung 4.12 zeigt mit diesem Aufbau detektierte Doppelspaltbeugungsbilder für

Spaltabstände von 100 µm, 200 µm und 400 µm für Spaltorientierungen parallel zur kurz-

en Achse des leicht elliptischen Strahlprofils. Das Beugungsbild eines Doppelspaltes besteht

aus der Einhüllenden bestimmt durch die Einzelspaltbreite und einer Intensitätsmodulation

der Einhüllenden mit einer Periode proportional dem reziproken Spaltabstand. Gezeigt ist hier

nur das Hauptmaximum der Einhüllenden, aus dem die wesentlichen Informationen extrahiert

werden können.

Die Interferenzmuster zeigen guten Kontrast, jedoch wird anhand des Beugungsmusters bei

größtem Spaltabstand von 400 µm die grundlegende Problematik dieser Art von Experiment

bei kleinen Wellenlängen deutlich. Die Einzelspaltbeugungsmuster sind räumlich voneinander

getrennt sichtbar, nur noch im geometrischen Überlappungsbereich ist die Modulation zu erken-

nen. Es handelt sich somit nicht mehr um einen Aufbau, der der Fernfeldnäherung entspricht.

Für noch größere Spaltabstände sind die Einzelspaltbeugungsbilder vollständig voneinander

getrennt und können nicht für eine Auswertung herangezogen werden. Diese experimentelle

Schwierigkeit wird auch aus ähnlichen Experimenten an Harmonischen aus dem Plateau-Bereich
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Abbildung 4.13: Beugungsbilder der Doppelspalte bei einem Spaltabstand von 100 µm (links) und
200 µm (rechts) für Spaltorientierungen parallel zur langen (schwarz) und kurzen (blau) Achse des
elliptischen Strahlprofils.

(q ' 21) berichtetet [5] und ist wesentlich durch die kurzen Wellenlängen bedingt. Zur Vermei-

dung dieses Problems müssten die beugende Apertur und der Abstand zum Detektor so gewählt

sein, dass eine gleichmäßige Ausleuchtung des Beugungsbildes durch beide Einzelspalte gege-

ben ist. Beide Parameter sind jedoch durch praktischer Aspekte limitiert. Einerseits kann der

Abstand zwischen Spalt und Detektor aus geometrischen Gründen nicht beliebig groß gewählt

werden. Andererseits ist eine Spaltbreite notwendig, die einen ausreichenden Fluss auf dem De-

tektor gewährleistet, trotzdem aber ausreichend stark beugt. Die Bedingungen zur vollständigen

Überlagerung der Einzelspaltbeugungsmuster sind dann erfüllt, wenn näherungsweise

dES �
λ L

dDS

(4.2)

gilt [33]. Für den vorhandenen 400 µm -Doppelspalt ergibt sich dES � 110 µm, was die be-

obachtete Trennung der Einzelspaltbeugungsordnungen erklärt. In Abbildung 4.13 sind für

die beiden kleineren Doppelspaltabstände die Intensitätsprofile entlang der Beugungsrichtung

dargestellt. Sie unterscheiden sich geringfügig für die beiden Orientierungen der Spalte zum

Strahlprofil, entlang der kurzen Achse ist das Interferenzmuster besser moduliert. Unter der
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Abbildung 4.14: Intensitätsprofil des Beugungsbildes bei einem Spaltabstand von dDS = 400 µm ori-
entiert entlang der langen Achse (schwarz). Die Einzelspaltbeugungsbilder sind getrennt voneinander
sichtbar, nur im Bereich der geometrischen Überlappungsbereiches kommt es zur Interferenz. Die ein-
gefügte Grafik zeigt das Beugungsmuster nach Abzug der inkohärenten Überlagerung der angepassten
Einzelspaltbeugungsbilder (rot, grün, Summe=blau).

Annahme quasi-monochromatischer, homogener Beleuchtung der Einzelspalte I1 = I2, was

näherungsweise erfüllt ist, ergibt sich aus Gleichung (2.13) im Zentrum des Interferenzmusters

K =
2
√

I1 I2

I1 + I2

|µ12| = |µ12| , (4.3)

der messbare Kontrast entspricht also gerade dem Kohärenzgrad. Aus den Beugungsmustern

der beiden kleineren Spaltabstände ergeben sich |µ12|100 = 0.95 und |µ12|200 = 0.77 für die kurze

Achse und |µ12|100 = 0.80 und |µ12|200 = 0.74 für die lange Achse. Das in Abbildung 4.14 darge-

stellte Intensitätsprofil aus dem Beugungsmuster des 400 µm Doppelspaltes parallel zur langen

Achse erlaubt keine direkte Auswertung hinsichtlich des Kohärenzgrades. Außer den experimen-

tellen Daten sind zwei an diese angepasste Einzelspaltbeugungskurven gezeigt, die eingefügte

Grafik zeigt den Intensitätsverlauf im Überlappungsbereich nach Abzug der inkohärenten Ein-

zelspaltanteile. Die resultierende starke Modulation lässt auch für diesen Spaltabstand einen

hohen Grad räumlicher Kohärenz der Beleuchtung vermuten.

Neben einer eingeschränkten räumlichen Kohärenz führt auch die relativ große Bandbreite

der HH-Strahlung zu einer Verminderung des Kontrastes im Interferenzmuster. Im Gegensatz

zur einer verminderten räumlichen Kohärenz, die eine gleichmäßige Kontrastreduzierung über

das gesamte Streifenmuster erzeugt, wirkt sich die Bandbreite jedoch auf den Kontrast in
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4.5 Fokussierbarkeit

den vom Zentrum entfernten Bereichen aus. Dies ist ansatzweise schon in den 100 µm-Daten

sichtbar, deutlicher tritt dieser Effekt in den 200 µm-Beugungsmustern auf.

Eine vollständige Bestimmung der räumlichen Kohärenzeigenschaften des HH-Strahls ist an-

hand der vorliegenden Daten nicht möglich. Die Limitierung des beschriebenen Aufbaus liegt

hauptsächlich in der zu großen Spaltbreite, die nicht für alle Spaltabstände eine Überlagerung

der Beugungsfiguren in der Detektorebene erzeugt. Die ermittelten Kohärenzgrade stellen auf-

grund der geometrischen Einschränkung und der Bandbreite der HH-Strahlung eine untere

Grenze für die tatsächlichen Werte dar. Entlang der kurzen Achse ist mit Spaltabständen von

bis zu 400 µm nahezu das vollständige Strahlprofil abgetastet. Der räumliche Kohärenzgrad

kann nicht über das gesamte Strahlprofil gemessen werden, der hohe Kontrast der Interferenz-

streifen deutet jedoch auf einen relativ hohen Wert hin. Weiterhin kann angenommen werden,

dass das zum Zeitpunkt der Messung vorhandene elliptische Strahlprofil schlechtere Kohärenz-

eigenschaften aufweist als ein symmetrisches.

Die von einer quasi-monochromatischen, thermischen Quelle im Abstand von 895 mm mit

|γ12| > 0.88 beleuchtete Fläche hat nach Gleichung (2.16) einen Durchmesser von etwa 43 µm.

Die Beleuchtung des Doppelspaltes durch den HH-Strahl weist somit eine deutlich höhere räum-

liche Kohärenz auf als die eines thermischen Strahlers.

4.5 Fokussierbarkeit

Die Fokussierung von HH-Strahlung auf möglichst kleine Fokusdurchmesser ist ein erfolgver-

sprechender Ansatz zur Erzeugung hoher Intensitäten im XUV, die das Feld der nichtlinearen

Röntgenoptik eröffnen würde. Als fokussierende Optik kommen sphärische Reflexionsoptiken

und insbesondere Zonenplatten in Frage, da die erzielbare Auflösung bei Einsatz von nur einem

optischen Element in der Regel besser ist als die reflektiver Optiken. Neben der sehr kur-

zen Pulsdauer der Harmonischen ist dabei die Frage nach dem Kohärenzgrad der Beleuchtung

durch die Harmonischen von entscheidender Bedeutung, da nur im Fall räumlich kohärenter Be-

leuchtung beugungsbegrenzte Fokusdurchmesser erreicht werden können. Nachteilig wirkt sich

bei der Verwendung einer diffraktiven Optik jedoch die Verlängerung des XUV-Pulses durch

die auftretenden optischen Wegunterschiede aus. Aufgrund der Fresnelschen Zonenkonstruk-

tion wird dem Strahl ein Umweg in der Größe von NZP · λ/2 aufgeprägt, die XUV-Pulsdauer

verlängert sich dadurch auf

τHH =
NZP λ

2 c
. (4.4)

Die experimentelle Bestimmung des Fokusdurchmessers eines mit einer Zonenplatte fokus-

sierten HH-Strahls erfordert eine geeignete Detektion. Bei erwarteten Fokusdurchmessern deut-

lich unter 1 µm versagen die meisten direkten Detektionstechniken aufgrund mangelnder räum-

licher Auflösung. Um dieses Problem zu umgehen, werden häufig sogenannten knife-edge-Tests
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Zr-Filter

HHG-Strahlung

XUV-CCD

Monitorsystem

Multilayer-Monochromator

45°-Multilayer

PEEM mit Bildverstäker

Zonenplatte und
Photokathode

Abbildung 4.15: Experimenteller Aufbau zur Bestimmung der Fokalgröße des Zonenplattenspots. Die
Zonenplatte ist vor der Photokathode auf einen 3-Achsen Translationstisch montiert und wird mit
dem monochromatisierten HH-Strahl beleuchtet.

durchgeführt, bei denen eine sehr scharfe Kante mit hoher Auflösung durch den zu messenden

Fokus geschoben und das transmittierte Signal detektiert wird. Dies erfordert keinen räumlich

auflösenden Detektor, aber die Anforderungen an die Stabilität der Quelle sind hoch. Ein solches

Experiment mit polychromatischer HH-Strahlung ergab Fokusdurchmesser von 2.3 µm unter

der Annahme einer gaußförmigen Intensitätsverteilung im Fokus [96]. Ein abbildendes Verfah-

ren ermöglicht neben der genaueren Fokusgrößenmessung gleichzeitig eine direkte Bestimmung

der Intensitätsverteilung. Aus diesem Grund wurde ein Photo-Elektronen-Emissions-Mikroskop

(PEEM) an die HH-Beamline adaptiert, das sonst an der Beamline U-125/1-ML von der Bie-

lefelder Arbeitsgruppe an BESSY II betrieben wird und räumliche Auflösungen deutlich unter

100 nm ermöglicht [85]. Das PEEM arbeitet in Transmission mit einer 150 nm dicken mit

Cäsiumiodid (CsI) bedampften Photokathode aus Silizium, auf die der HH-Strahl mit einer

Zonenplatte fokussiert wird (r = 500 µm, NZP = 1963, ∆r = 130 nm). Die im Fokus der ZP an

der Photokathode erzeugten Photoelektronen werden im Mikroskop durch die Elektronenoptik

zur Abbildung der Kathodenoberfläche benutzt und über einen nachgeschalteten Bildverstärker

auf einem YAG-Schirm sichtbar gemacht. Dieser wird mit einer VIS-CCD im Slow-Scan-Modus

ausgelesen. Der Aufbau des Experimentes ist in Abbildung 4.15 schematisch dargestellt.

Zur Beleuchtung der ZP wird der monochromatisierte HH-Strahl mit λ/∆λ= 70 bei 12.8 nm

Wellenlänge benutzt. Die im Abstand der Brennweite f = 10.16 mm vor der Photokathode

montierte ZP ist mit einem Mittenstop versehen, der einen Teil des Lichtes der 0. BO abhält, so
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dass der fokussierte Anteil der +1. BO im Schattenbereich des Mittenstops detektiert werden

kann. Die Ausleuchtung der ZP kann im Experiment über den Teil der 0. BO kontrolliert

werden, der durch das PEEM direkt auf den Bildverstärker fällt. Zur Fokussierung und lateralen

Positionierung ist die ZP auf einem xyz-Translationstisch montiert. Hinter dem Monochromator

befindet sich ein 45◦-Mo/Si-Multilayer, mit dem der HH-Strahl zur Kontrolle auf eine XUV-

CCD gelenkt werden kann.

Der Betrieb des PEEMs in Transmission an der Harmonischen-Quelle in dieser Konfigu-

ration hat sich als prinzipiell möglich erwiesen. Dabei kommt der verwendeten Photokathode

eine entscheidende Rolle zu, da deren Konversionseffizienz die Lichtstärke des PEEM-Bildes

bestimmt. Die Verwendung der in-situ mit CsI bedampften Si-Folie im Gegensatz zu einer

unbedampften Folie konnte die Belichtungszeit deutlich reduzieren. Trotz der Entwicklung ei-

ner an die Bedingungen der HH-Quelle angepassten PEEM-Konfiguration, war es bisher nicht

möglich, Fokusdurchmesser des fokussierten HH-Strahls zu messen, die im erwarteten Bereich

einiger 100 nm liegen. Abbildung 4.16 zeigt den kleinsten vermessenen ZP-Fokus und einen

Intensitätsverlauf vertikal durch das Fokusprofil. Aus der Vergrößerung des PEEMs ergibt sich

die Fokusgröße zu etwa 4 µm (Gauß-Fit, FWHM), was deutlich über den Erwartungen liegt.

Weder die nicht besonders hohe Monochromasie, noch eine unzureichend kohärente Beleuch-

tung kommen als Erklärung für die relativ großen Fokusdurchmesser in Frage. So konnten

schon im Fall der Fokussierung nicht monochromatisierter Harmonischer kleinere Fokusse nach-

gewiesen werden [96]. Auch kann aufgrund der Resultate der Doppelspaltversuche von einem

Kohärenzgrad der Beleuchtung ausgegangen werden, der deutlich kleinere Fokusdurchmesser

ermöglichen sollte. Die Ergebnisse der abbildenden Verfahren (vgl. Kap. 5.1) zeigen weiter,

dass auch bei geringer Monochromasie deutlich bessere Abbildungseigenschaften der ZP er-

reicht werden können. Auch eine räumlich instabile Quelle würde bei der benutzten Abbil-

dungsgeometrie nicht zu einer Vergrößerung des Fokus in der beobachteten Größenordnung

führen. Die Ursache der relativ großen Fokusdurchmesser ist wahrscheinlich apparativer Natur

und auf die Bildgebung im PEEM zurückzuführen. Es ist bekannt, dass diese sehr empfind-

lich auf Raumladungseffekte reagiert. Aus diesem Grund werden z.B. in höchstauflösenden

Spektroskopie-Experimenten die Photonenflüsse so gewählt, dass im Mittel 0.1 Elektronen pro

Ereignis bzw. Lichtpuls im PEEM detektiert werden [56]. Abschätzungen anhand der Photonen-

flüsse der Harmonischen, der Beugungseffizienz der Zonenplatte und der Konversionseffizienz

der Photokathode ergeben, dass diese Zahl in den durchgeführten Experimenten eher bei 1− 2

erzeugten Photoelektronen pro HH-Puls liegt und dies ein möglicher Grund für die schlechte

erzielte Auflösung ist. Diese Problematik wird auch aus anderen Experimenten von PEEM in

Verbindung mit harmonischer Strahlung berichtet [56] und wird möglicherweise durch die sehr

kurzen XUV-Pulse verstärkt.

Sofern sich die Verwendung des PEEMs an der HH-Quelle abschließend als ungeeignet er-

weisen sollte, müssen alternative Verfahren zur direkten Bestimmung der Fokusgrößen herange-
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Abbildung 4.16: Kleinster mit dem PEEM zu detektierender Fokus in der Fokalebene der Zonenplatte
(rechts) und Intensitätsverlauf in der vertikalen Ebene (links; CCD-Daten (Symbole) und eine daran
angepasste Gauß-Funktion (Linie)). Die Halbwertsbreite beträgt 3.9 µm.

zogen werden. Möglich wäre die Belichtung eines Photoresists mit dem fokussierten HH-Strahl

und ein anschließendes Auslesen der entwickelten Probe mit einem Rasterkraftmikroskop. Pro-

blematisch hierbei sind jedoch die relativ hohen notwendigen Flüsse zur Belichtung des Resists

und die fehlende Kontrollmöglichkeit hinsichtlich der Fokussierung im Experiment. Ein anderes

Konzept basiert auf dem Einsatz einer Kombination aus zwei Zonenplatten, von denen die erste

den HH-Strahl fokussiert und die zweite den Fokus stark vergrößert auf eine XUV-CCD ab-

bildet. Neben der direkten Messung der Fokusgröße kann dieses Experiment zur Bestimmung

der räumlichen Kohärenz dienen, indem die Messung für verschiedene Abstände zur Quelle

wiederholt wird. Die Abhängigkeit der Fokusgröße vom Quellabstand gibt Aufschluß über den

Grad der räumlichen Kohärenz der Beleuchtung der ersten ZP.

Das grundlegende Ziel, aus der kombinierten Messung von Fokusgröße und Photonenzahl eine

Bestimmung der erzielbaren XUV-Intensitäten zu ermöglichen, konnte aufgrund der beschrie-

benen Probleme nicht erreicht werden. Die vorhandenen Daten lassen aber eine Abschätzung

zu. Wegen Gleichung (4.4) ist die Verwendung einer ZP mit möglichst wenigen Zonen zur Fo-

kussierung sinnvoll. Eine für diesen Zweck optimierte ZP mit z.B. 460 Zonen würde eine Puls-
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verlängerung auf 10 fs bewirken und bei ∆r = 100 nm einen Durchmesser von 185 µm haben.

Bei einer mittleren Photonenzahl im Strahlprofil von 2×103 pro Puls hinter dem Monochroma-

tor (FWHM des Strahlprofils) und einer angenommenen Fokusgröße von 200 nm Durchmesser,

die aufgrund der erzielten Auflösungen in der Mikroskopie realistisch erscheint, ergibt dies eine

Intensität von 1×109 W/cm2 bei 12.8 nm. Dies gilt unter der Annahme einer Beugungseffizienz

der ZP von 10% in der ersten Beugungsordnung und einer Nutzung aller vorhandenen Pho-

tonen. Da Größe, Auflösungsvermögen und Zonenzahl der ZP nicht unabhängig voneinander

gewählt werden können, muß ein Kompromiß zwischen diesen Parametern gefunden werden.

XUV-Pulsdauer und Fokusgröße werden wesentlich von der ZP bestimmt, so dass diese Größen

die Grundlage der Optimierung sein sollten. Die damit festgelegte Größe der ZP von einigen

100 µm kann durch den Einsatz eines sphärischen Multilayers zur Kollimierung des HH-Strahls

kompensiert werden.

Um einen nichtlinearen Prozess wie z.B. 2-Photonen-Absorption mit ausreichend hoher

Wahrscheinlichkeit zum Erreichen der Nachweisgrenze anzuregen, wird von notwendigen In-

tensitäten im Bereich von 1013 W/cm2 ausgegangen [97]. Die Wirkungsquerschnitte der 2-

Photonen-Absorption werden dabei aus denen der 1-Photonen-Absorption berechnet [53]. Der

anhand der experimentellen Daten abgeschätzte Wert ist somit etwa vier Größenordnungen zu

gering. Unter Verwendung eines Toroidspiegels zur Fokussierung mehrerer Harmonischer der

Ordnungen 19 − 27 (42 − 30 nm) konnten bereits höhere Intensitäten von etwa 1011 W/cm2

erzielt werden. Begründet ist dies in der Verwendung mehrerer Harmonischer und den höher-

en Konversionseffizienzen bei Argon als Targetgas. Der erreichte Fokusdurchmesser wird mit

3 µm angegeben [120]. Die erzeugte Intensität ist auch in diesem Fall durch die verfügbare

Photonenzahl begrenzt.

Zusammenfassend ist festzustellen, dass die grundlegende Limitierung eines Fokussierungs-

experimentes zur Erzeugung hoher Intensitäten mit 13 nm-Strahlung nach aktuellem Entwick-

lungsstand der optischen Systeme und der HH-Quelle die relativ geringe Photonenzahl ist, die

zur Fokussierung zur Verfügung steht. Um diese deutlich zu erhöhen, werden zwei Ansätze ver-

folgt. Dies ist zum einen die Steigerung der Pulsenergien der verwendeten Lasersysteme, zum

anderen die Verbesserung der Konversionseffizienzen durch quasi-phase-matching Techniken,

z.B. unter Verwendung von periodisch modulierten Hohlfasern [42].
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5 Röntgenoptische Verfahren mit

Hohe-Harmonische-Strahlung im XUV

Das generell gewachsene Interesse an brillanten Laborquellen für kurzwellige Strahlung beruht

auf den vielfältigen Anwendungsmöglichkeiten, die sowohl durch technische als auch grund-

lagenorientierte Fragestellungen motiviert sind. Beide Aspekte haben die Notwendigkeit einer

Instrumentierung gemein, für die es aufgrund der speziellen Eigenschaften des Spektralberei-

ches z.T. neuer Konzepte bedarf, um aus anderen Spektralbereichen bekannte Verfahren auf

das XUV zu übertragen. Entwicklung und Anwendung von optischen Systemen für die Mikro-

skopie, Interferometrie und Spektroskopie an der HH-Quelle werden im folgenden Kapitel dar-

gestellt. Dabei steht die Nutzung der besonderen Eigenschaften der Strahlung, insbesondere

Kohärenzeigenschaften und Zeitstruktur der XUV-Pulse, im Vordergrund. Bevor diese jedoch

in VIS-Anregungs-XUV-Abfrage-Experimenten (Pump-Probe-Experimenten) zugänglich sind,

müssen als erster Schritt die statischen Verfahren etabliert werden.

5.1 Mikroskopie

Abbildende Verfahren mit hoher räumlicher Auflösung sind aus dem Bereich weicher Röntgen-

strahlung und auch kürzerer Wellenlängen bekannt. Speziell im Bereich des Wasserfensters,

dem Spektralbereich zwischen den K-Absorptionskanten von Sauerstoff und Kohlenstoff, wei-

sen biologische Objekte in wässriger Umgebung einen natürlichen Kontrast auf. So liegen die

hauptsächlichen Anwendungsgebiete der Röntgenmikroskopie im Bereich der Biologie oder Kol-

loidforschung, aber auch Untersuchungen an magnetischen Domänen mit polarisiertem Rönt-

genlicht werden erfolgreich durchgeführt [1]. Die Größe des Imaginärteils der komplexen Brech-

zahl β erlaubt zwar Absorptionskontrastverfahren, Kontrastmechanismen, die auf der Phasen-

schiebung in Materie basieren, sind jedoch vorteilhaft. Konsequenterweise wurden so Verfahren

wie Phasenkontrast nach Zernike [94] oder differentieller Interferenzkontrast [125] auf den Rönt-

genbereich übertragen. Insbesondere für Mikroskopie bei kürzeren Wellenlängen (λ < 1 nm)

sind diese Techniken aufgrund des steigenden Verhältnisses von δ und β erfolgreich.

Die meisten Röntgenmikroskope werden an Elektronenspeicherringen der 3. Generation be-

trieben, die mit Undulatoren hochbrillante Quellen im XUV und weichen Röntgenbereich

darstellen. Die optischen Systeme der Mikroskope bestehen in der Regel aus Zonenplatten,
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die als Kondensor und hochauflösendes Objektiv eingesetzt werden. Im Gegensatz zu VIS-

Mikroskopen, die häufig die Köhlersche Beleuchtung zur homogenen Ausleuchtung der Objek-

tebene benutzen, können Röntgenmikroskope nur in kritischer Beleuchtung betrieben werden,

d.h. die Quelle wird vom Kondensor direkt in die Objektebene abgebildet.

In Verbindung mit hochauflösenden Monochromatoren kann die hohe räumliche Auflösung

mit spektroskopischer Information verbunden werden, die sogenannte Spektromikroskopie er-

laubt so elementspezifische Untersuchungen mit hoher Sensitivität. Zu diesem Zweck werden

meistens Rastermikroskope eingesetzt, die im Gegensatz zu den direkt abbildenden Mikro-

skopen zwar eine höhere Anforderung an die räumliche Kohärenz der Beleuchtung stellen, aber

mit nur einer Zonenplattenoptik auskommen [50]. Röntgenmikroskopische Techniken werden

heutzutage auch an Laborquellen angewendet. Im Wasserfenster können Labormikroskope z.B.

mit Linienstrahlung hochionisierter, leichter Atome aus laserinduzierten Plasmen betrieben wer-

den. Bei moderaten Belichtungszeiten im Bereich weniger Minuten sind mit einer Kombination

aus Multilayerspiegel (Kondensor) und Mikrozonenplatte (Objektiv) mittlerweile Auflösungen

von bis zu 50 nm demonstriert worden [10, 51].

Die bisherige Entwicklung hat es nur sehr eingeschränkt ermöglicht, auf mikroskopischer

Ebene mit abbildenden Verfahren auch dynamisch Prozesse verfolgen zu können, also eine

hohe räumliche mit einer hohen zeitlichen Auflösung zu verknüpfen. Dies liegt u.a. an den

Zeitstrukturen der zur Verfügung stehenden Quellen, wie in Abschnitt 2.2 ausgeführt ist. Bisher

durchgeführte Untersuchungen beschränken sich auf dynamische Prozesse auf eher langen Zeit-

skalen wie z.B. der Elektromigration [95]. Der Betrieb eines XUV- bzw. Röntgenmikroskopes

mit HH-Strahlung bietet hier durch deren Zeitstruktur grundsätzlich die Voraussetzungen für

die Kombination einer moderaten räumlichen Auflösung bei gleichzeitig hoher Zeitauflösung.

Die untere Grenze der erreichbaren Zeitauflösung ist hierbei durch die Pulsdauer der HH-Pulse

gegeben. Der Einsatz diffraktiver Optiken zur Abbildung führt jedoch zu einer Pulsverlängerung

(vgl. Kap. 4.5), die allerdings bei geeigneter Wahl der verwendeten Optik beschränkt werden

kann.

Die an HHG-Quellen aktuell verfügbaren Photonenflüsse für Wellenlängen von bis zu etwa

13 nm erscheinen ausreichend hoch, um ein derartiges Mikroskop zu betreiben. Die Entwicklung

und der Betrieb eines hochauflösenden röntgenmikroskopischen Aufbaus an der HH-Beamline

wird in den folgenden Abschnitten beschrieben. Das System wurde im statischen Fall betrieben,

eine Erweiterung auf zeitaufgelöste Messungen ist möglich.

5.1.1 Vergrößerte Abbildung mit Zonenplatten

Als erster Schritt zur Realisierung eines mikroskopischen Aufbaus wurde die prinzipielle Eig-

nung der Harmonischen-Quelle für abbildende Verfahren mit einer einstufigen, vergrößerten

Abbildung eines Testobjektes geprüft.
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Zonenplatte
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Abbildung 5.1: Schematische Darstellung der Bildentstehung bei Abbildung mit der schwach diver-
genten HH-Strahlung und kleinen Optikaperturen. Im Bildfeld ist neben der gewünschten +1. BO das
defokussierte Bild der -1. BO zu erkennen.

Experiment

Der Basisaufbau des Experimentes entspricht dem in Abschnitt 4.1.2 beschriebenen. Im An-

schluss an den mit planen Multilayern betriebenen Monochromator wird eine Experimentier-

kammer zur Aufnahme von Objekt und Optik eingesetzt. Der monochromatisierte HH-Strahl

beleuchtet das Objekt direkt, die abbildende Optik ist eine an die Beleuchtungsbedingungen

angepasste Zonenplatte. Das Design der Zonenplatte ist an Randbedingungen geknüpft, die

Gleichung (3.12) vorgibt. Für eine Zonenplatte, die einen großen Teil des HH-Strahls auffängt,

ergibt sich bei einer Brennweite von einigen mm eine sehr große Anzahl an Zonen mit ent-

sprechenden Monochromasieanforderungen, so dass ein Kompromiss zwischen diesen beiden

Größen eingegangen werden muss. Die Parameter der auf einer 200 nm Silizium-Folie gebauten

Phasenzonenplatte aus einem Kunststoff sind 2 r = 1 mm, ∆r = 130 nm und NZP = 19231. Bei

der vom Monochromator selektierten Wellenlänge von 12.8 nm entspricht dies einer Brennweite

von fZP = 10.13 mm.

1Alle der im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Zonenplatten wurden am Institut für Röntgenphysik, Univer-
sität Göttingen, hergestellt.
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Abbildung 5.2: Röntgenmikroskopisches Bild des Glimmerpräparates (links) und Intensitätsverlauf
(rechts) am markierten Objektdetail (Symbole: Daten, Linie: angepasste Funktion). Die Auflösung im
Bild ist durch die Größe der CCD-Pixel beschränkt.

Objektebene und Zonenplatte befinden sich etwa 2000 mm von der Quelle entfernt, so dass

trotz des relativ großen Zonenplattendurchmessers nur ein Teil des zur Verfügung stehenden

Lichtes genutzt werden kann. Als Objekt wurde ein Glimmerpräparat gewählt, da Glimmer

in sehr scharfen Kanten bricht, die in der Abbildung zum Test der Auflösung dienen können.

Der Abstand von Objekt zu Zonenplatte ist bei starker Vergrößerung geringfügig größer als

deren Brennweite, der Abstand zur CCD beträgt 590 mm. Daraus folgt eine Vergrößerung

von M ≈ 58. In diesem Fall entspricht ein Pixel der CCD im Bildfeld 0.41 µm, nach dem

Nyquist-Theorem [41] kann so eine Auflösung von ≈ 0.8 µm abgeschätzt werden.

Aufgrund der sehr kleinen numerischen Aperturen der eingesetzten Optiken und den Ei-

genschaften des HH-Strahls kommt es bei der Abbildung zu Überlagerungen von den in den

verschiedenen BO erzeugten Bildern, wie in Abbildung 5.1 skizziert ist. Neben dem gewünschten

Bild der +1. BO, erscheint im Bildfeld aufgrund der kleinen Apertur der Optik auch das in der

-1. Ordnung erzeugte, aufrechte Bild des Objektes. Dieses ist defokussiert, da in der -1. BO die

Abbildungsgleichung nicht erfüllt ist. Aufgrund des hohen Grades an räumlicher Kohärenz der

Beleuchtung erscheint der vergrößerte Schattenwurf des Objektes aber vergleichsweise scharf

im Bildfeld. Um die Überlagerung der beiden Beugungsordnungen zu vermeiden, kann vor der

Objektebene eine Blende in den Strahlengang gebracht werden, die die Beleuchtung auf eine

Objekthälfte einschränkt. Das Bildfeld ist so auch um die Hälfte reduziert, die verschiedenen

BO sind in der Bildebene jedoch voneinander getrennt. Ein mit diesem modifizierten Aufbau

aufgenommenes Bild des Glimmerpräparates ist in Abbildung 5.2 gezeigt. Das Bild ist aus

fünf Einzelbelichtungen von jeweils drei Minuten zusammengesetzt, die Gesamtbelichtungszeit

beträgt 15 Minuten. Der rechte Teil der Abbildung zeigt den Intensitätsverlauf entlang des mar-

kierten Objektdetails im Bild. Die an die experimentellen Daten (Symbole) angepasste Kurve

zeigt einen Intensitätsabfall von 90% auf 10% innerhalb von 0.5 µm.
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Diskussion

Trotz der nicht optimierten Ausleuchtung der Objektebene und der Optik konnte mit dem ein-

fachen optischen Aufbau das Abbildungsexperiment mit HH-Strahlung durchgeführt werden.

Die erreichte Auflösung ist begrenzt durch die CCD-Pixelgröße und beträgt etwa 0.8 µm, die an

die experimentellen Daten angepasste Funktion liefert einen noch etwas günstigeren Wert. Die

deutlich unter den Monochromasieanforderungen der Zonenplatte liegende Bandbreite der mo-

nochromatisierten HH-Strahlung hat keine Auswirkungen auf das Resultat der Abbildung, da

die geometrische Begrenzung der Auflösung durch den Detektor weit über der Beugungsgrenze

der Zonenplatte im Fall kohärenter Beleuchtung von δZP = 1.64 ∆r ≈ 213 nm liegt.

5.1.2 XUV-Mikroskopie

Der optische Aufbau eines Mikroskopes beinhaltet neben dem abbildenden Objektiv einen

Kondensor, der die Objektebene möglichst homogen ausleuchtet. Der im vorangegangenen

Abschnitt beschriebene Aufbau wurde dementsprechend um einen Kondensor erweitert. Für

den Betrieb an der HH-Quelle bietet sich dazu die Verwendung eines sphärischen Multilayer-

Spiegels an, der an Stelle des zweiten planen Spiegels in den Monochromator eingesetzt wird.

Damit können zwei Funktionen in einer Optik integriert werden. Der erweiterte Aufbau des

HH-Mikroskopes ist in Abbildung 5.3 schematisch dargestellt.

Experiment

Das XUV-Mikroskop arbeitet in kritischer Beleuchtung mit dem sphärischen Multilayer als

Kondensor, dieser erzeugt ein Bild der Quelle in der der Geometrie des Aufbaus entsprechenden

Bildebene. Bei nicht-senkrechten Einfall unterscheiden sich die Brennweiten des sphärischen

Spiegels für die beiden Ebenen orthogonal zur optischen Achse:

fm =
R

2
cos α fs =

R

2 cos α
(5.1)

fm steht dabei für die Brennweite der meridionalen Ebene, fs für die der sagittalen Ebene, der

Einfallswinkel ist auf die Substratnormale bezogen. Diese Brennweitendifferenz führt zu Astig-

matismus in der Abbildung. Raytracing-Rechnungen der Abbildungseigenschaften des sphäri-

schen Multilayers ergeben für die gegebene Abbildungsgeometrie ein nahezu beugungsbegrenz-

tes Bild in der jeweiligen fokussierten Ebene von etwa 7 µm. Die Fokalebenen der beiden Achsen

liegen aufgrund des eingeführten Astigmatismus hintereinander auf der optischen Achse, ein

Einfluss auf den Kohärenzgrad der Beleuchtung der Objektebene ist aber nicht zu erwarten.

Die Bildgröße im Fokus ist deutlich kleiner als eine sinnvolle Größe der Objektebene, so

dass sich diese nicht direkt im Fokus, sondern im bereits wieder divergierenden Strahl befinden
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Abbildung 5.3: Aufbau des XUV-Mikroskopes an der HH-Quelle. Der monochromatisierte HH-Strahl
wird über den zweiten Multilayer kollimiert und dient als Kondensor zur Ausleuchtung der Objek-
tebene, als Objektiv wird eine Mikrozonenplatte verwendet, die ein vergrößertes Bild der Objektebene
auf der XUV-CCD erzeugt.

sollte. Die genaue Lage der Objektebene wurde nach der Charakterisierung des sphärischen

Spiegels und dessen Fokussiereigenschaften so gewählt, dass der Durchmesser des HH-Strahls

an den Durchmesser der benutzten Zonenplatte angepasst war (vgl. Kap. 3.2.4). Diese Anfor-

derung ergab einen Abstand zwischen Kondensor und Zonenplatte von etwa 930 mm bei einem

HH-Strahldurchmesser von 290 µm× 770 µm in der Zonenplattenebene.

Um moderate Abstände zwischen Zonenplatte und Detektor bei trotzdem hoher Vergröße-

rung realisieren zu können, ist die Verwendung einer optimierten Zonenplatte als Objektiv

notwendig. Weiter ist eine Anpassung an die Monochromasiebedingungen des Monochroma-

tors wünschenswert. Von den im Rahmen dieser Arbeit entworfenen und angefertigten Zonen-

platten erfüllt diese Bedingungen am besten die eingesetzte Optik mit 2r = 260 µm und

∆r = 100 nm bei NZP = 650. Die auf eine 200 nm dicke Silizium-Folie gebaute Phasenzo-

nenplatte hat bei der vom Monochromator selektierten Zentralwellenlänge von 13.6 nm eine

Brennweite von fZP = 1.9 mm. Als Testobjekte für den Mikroskopbetrieb wurden Diatomeen

verwendet. Bei ihnen handelt es sich um kieselsäurehaltige Algen, deren versteinerte Form in

urzeitgeschichtlichen Sedimenten zu finden ist. Die Algen besitzen eine Art Zellskelett, das sehr

regelmäßige Strukturen haben kann und sich dementsprechend für Auflösungstests eignet. Zur

Vermeidung weiterer Absorption wurden die Diatomeen auf eine 60 nm dicke Si-Folie präpa-

riert.

Die Erhöhung des Flusses in der Objektebene durch die Verwendung des Spiegelpaares mit

fokussierendem Multilayer beträgt nach den Abmessungen des fokussierten Strahls etwa einen

Faktor 50. Dies kann gegenüber dem in Kap. 5.1.1 beschriebenen Aufbau zur Reduzierung der

Belichtungszeit bzw. Verbesserung des Signal-Rausch-Verhältnisses (SNR) eingesetzt werden.

Alternativ sind bei gleichbleibendem SNR stärkere Vergrößerungen des Mikroskopes möglich.

In Abbildung 5.4 sind bei Vergrößerungen von M = 183 bzw. M = 315 aufgenommene Bilder
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2µm 2µm

2µm 2µm

Abbildung 5.4: Mikroskopbilder der Diatomeen aufgenommen bei 13.6 nm Wellenlänge an der HH-
Beamline für Vergrößerungen M = 183 (links) und M = 315 (rechts).

verschiedener Diatomeen gezeigt, die Belichtungsdauer betrug jeweils 240 s. Die Vergrößerung

ergibt sich aus dem Abstand ZP-Detektor, der 348 mm (599 mm) betrug. In der Detektor-

ebene entspricht ein Pixel einer Länge von 131 nm (76 nm). Der inhomogene Hintergrund

im Bildfeld resultiert aus dem hohen Grad räumlicher Kohärenz der Beleuchtung, die einen

relativ scharfen Schattenwurf der Zonenplatte erzeugt, so dass die variierende Beugungseffizienz

oder Defekte der ZP im Bildfeld sichtbar werden. Die zum Teil erkennbaren dunklen Punkte

beruhen auf defekten Pixeln der CCD. Abbildung 5.5 zeigt eine weitere Diatomee mit einer

periodischen Substruktur bei einer Vergrößerung von M = 315. Das markierte Objektdetail

dient der Quantifizierung der Auflösung.
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1µm

Abbildung 5.5: Bild einer Diatomee (M = 315) mit einer periodischen Substruktur, die zur Bestim-
mung der Auflösung des optischen Systems benutzt wurde. Die Periodizität der Struktur beträgt
380 nm.

5.1.3 Diskussion

Mit der Erweiterung um den Kondensor konnte der mikroskopische Aufbau deutlich verbessert

werden. Dies äußert sich in reduzierten Belichtungszeiten bei gleichzeitig höherer Auflösung in

den mikroskopischen Bildern. Abbildung 5.6 zeigt den Intensitätsverlauf der in Abbildung 5.5

markierten Struktur. Deren Periodizität beträgt etwa 380 nm, der Abfall bzw. Anstieg des

Signals an den Kanten der Strukturen erfolgt z.T. innerhalb von zwei CCD-Pixeln. Dies

zeigt, dass auch im optimierten Aufbau die geometrische Begrenzung der CCD gegenüber

der Beugungsgrenze der Optik dominiert. Bei der Vergrößerung von M = 315 entsprechen

zwei Pixel etwa 160 nm Distanz in der Detektorebene, die beugungsbegrenzte Auflösung der

Zonenplatte beträgt nach Gleichung (3.16) je nach Kohärenzgrad der Beleuchtung zwischen

δZP = 122− 164 nm.

Aus dem Vergleich der Strahldurchmesser für verschiedene Abstände des Detektors zum

sphärischen Spiegel kann der Abstand vom Fokus zur Objektebene zu etwa l = 110 mm be-

stimmt werden. Mit einer angenommenen Fokusgröße von qs = 7 µm folgt nach Gleichung (2.16)

ein kohärent beleuchtetes Gebietes von

d ≈ 0.16 λ 2l

qs

= 68 µm .

Bezogen auf die Dimension der abgebildeten Objekte von wenigen µm wird die Objektebene

somit räumlich kohärent beleuchtet, und es kann von δZP = 164 nm ausgegangen werden. Die
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Abbildung 5.6: Intensitätsverlauf entlang der periodischen Struktur der in Abbildung 5.5 gezeigten
Diatomee (unprozessierte CCD-Daten). Der Anstieg bzw. Abfall der Intensität erfolgt z.T. innerhalb
von zwei CCD-Pixeln, was Strukturen von etwa 160 nm entspricht.

Monochromasie der verwendeten Strahlung von λ/∆λ = 34 liegt etwa eine Größenordnung

unter den Anforderungen der Zonenplatte mit NZP = 650. Die Beugungsgrenze der Optik im

Sinne des Rayleigh-Kriteriums wird aus diesem Grund nicht erreicht, da die relativ schlech-

te Monochromasie Einbußen bei den Abbildungseigenschaften zur Folge hat (vgl. Kap 3.2.3).

Zur exakten Bestimmung der Auflösungsgrenze bzw. der Übertragungsfunktion (MTF) des op-

tischen Aufbaus bedarf es geeigneterer Testobjekte, die im Rahmen dieser Arbeit nicht zur

Verfügung standen. Ein Betrieb des Mikroskops bei stärkeren Vergrößerungen zur Überwin-

dung der geometrischen Limitierung der CCD wäre zur Klärung dieser Fragestellung ebenso

notwendig.

In den röntgenmikroskopischen Bildern sind an den Objektkanten teilweise Schatten sichtbar.

Diese können durch Beugungserscheinungen aufgrund der kohärenten Beleuchtung verursacht

werden. Auch kann es sich um defokussierte Bilder der Objekte anderer Wellenlängen handeln,

die wegen der relativ großen Bandbreite der verwendeten Strahlung zur Bildgebung beitragen.

Der in diesem Kapitel beschriebene Mikroskopaufbau kann um die Zeitauflösung erweitert

werden, die die HH-Quelle bietet. Eine dazu notwendige Voraussetzung ist die Implementierung

einer Pump-Probe-Einrichtung an der HH-Beamline, die die Anregung des Probensystems mit

einem Pumppuls unter definierten Bedingungen erlaubt. Besonders muss dabei die exakte Syn-

chronisation von VIS- und XUV-Puls gewährleistet sein, um eine Zeitauflösung von deutlich

unter 100 fs zu erreichen. Der aktuelle Entwicklungsstand der HHG-Quellen erlaubt es nicht, ir-
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reversible Prozesse zu untersuchen, da für eine Aufnahme die Integration über mehrere tausend

Laserpulse nötig ist. Sofern das Experiment die reproduzierbare Anregung der Probe erlaubt,

kann die Zeitstruktur der Harmonischen jedoch genutzt werden.

Insbesondere die Untersuchung von schnellen Phasenübergängen in Materie, die auf Änderun-

gen der elektronischen Struktur beruhen, sind für die Untersuchung mit dem HH-Mikroskop

interessant. Die HH-Pulsdauer erreicht Zeitskalen der Relaxationszeiten angeregter elektroni-

scher Systeme und stellt somit eine Sonde zur zeitaufgelösten Messung von Veränderungen der

elektronischen Strukturen dar. Außerdem sind die bei Innerschalenvorgängen relevanten Ener-

gien im Bereich vieler eV mit hohen Harmonischen direkt zugänglich. So liegen die L-Kanten

leichter Elemente wie Si, Al oder P im untersuchten Spektralbereich, ebenso aber auch die

M-Kanten schwererer Elemente wie Fe, Co oder Ni. Die spektrale Lage der ausgeprägten Ab-

sorptionskanten als auch deren Struktur wird wesentlich durch die mikroskopische Struktur

der Materialien bestimmt. In der Nähe einer Absorptionskante können so z.B. zeitliche Ände-

rungen in der Absorption ortsaufgelöst gemessen und Aussagen über strukturelle Änderungen

im Material gemacht werden. Bisher eingesetzte Verfahren basieren z.B. auf Röntgenbeugung

und wurden erfolgreich zur Aufklärung von Strukturveränderungen kristalliner Substanzen bei

Bestrahlung mit fs-Laserpulsen eingesetzt [72]. In Verbindung mit den ferromagnetischen 3d-

Elementen erscheint prinzipiell auch die Untersuchung der Spindynamik dieser magnetischen

Systeme möglich. Dazu könnte das zu untersuchende System mit dem Pumppuls über die Curie-

Temperatur aufgeheizt werden und die anschließende Relaxation des Systems im Magnetfeld in

z.B. einzelnen Domänen mit Harmonischen unterschiedlicher Polarisation beobachtet werden.
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5.2 Interferometrie

Interferometrie basiert auf der Überlagerung (teil-)kohärenter Partialwellen und liefert Informa-

tionen über die relative Phasenlage der interferierenden Wellen. Interferometrische Techniken

ermöglichen so die komplette Charakterisierung eines Lichtfeldes über die Bestimmung der

Kohärenzfunktion. Darüber hinaus kann in vielfältiger Weise die Wechselwirkung von Materie

mit Licht untersucht und damit Einblick in deren mikroskopische Struktur gewonnen werden.

Nicht nur aus diesen Gründen gibt es unterschiedliche Ansätze, die aus dem VIS bekannten

interferometrischen Methoden auf den Bereich kürzerer Wellenlängen auszudehnen. Das bei

interferometrischen Verfahren grundlegende Prinzip der Strahlteilung, das im VIS problemlos

möglich ist, stellt im XUV ein wesentliches Problem dar, da konventionelle Strahlteiler prak-

tisch nicht verfügbar sind. Erst vor kurzem konnte ein klassischer Strahlteiler auf Basis einer

Multilayer-Beschichtung einer dünnen Membran mit ausreichender optischer Qualität herge-

stellt werden [28]. Neben der hohen Absorption in den eingesetzten Optiken sind die Anforde-

rungen an deren Oberflächengüte aufgrund der deutlich kleineren Wellenlänge um ein Vielfaches

höher. So kommen alternative Ansätze wie Point-diffraction interferometry ohne Verwendung

von Optiken zur Vermessung von Wellenfronten [64] oder Strahlteilung mit Fresnel -Spiegeln

im streifenden Einfall zum Einsatz [86].

Eine weitere Möglichkeit, das Problem der Strahlteilung zu überwinden, besteht in der Ver-

wendung diffraktiver Optiken. Diese können als strahlteilende und rekombinierende optische

Elemente eingesetzt werden, was in verschiedene Regionen des Röntgenspektrums mit z.B.

Gitter- oder Shearing-Interferometern demonstriert ist [26, 43, 121]. Auf die Verwendung von

Zonenplatten zu diesem Zweck wird im Folgenden näher eingegangen.

Die Anwendung interferometrischer Techniken ist prinzipiell sowohl an Laborquellen als auch

an Elektronenspeicherringen möglich. Aufgrund ihrer hohen Photonenflüsse sind Ablenkmagne-

te oder Undulatoren interessant, Interferometrie an diesen Quellen erfordert jedoch häufig den

Einsatz eines Raumfilters zur Erzeugung eines größeren Gebietes mit räumlich kohärenter Aus-

leuchtung [18], womit eine deutliche Reduzierung des Flusses verbunden ist. Aufgrund ihrer

guten räumlichen Kohärenzeigenschaften erscheint die Verwendung von HH-Quellen trotz ge-

ringer Photonenflüsse vielversprechend, da bei angepasstem experimentellen Aufbau ein Groß-

teil der vorhandenen Photonen genutzt werden kann. Darüber hinaus bietet sich auch hier

die Verknüpfung interferometrischer Techniken mit der Pulsstruktur der Harmonischen an.

Bisher sind neben theoretischen Arbeiten zu den Kohärenzeigenschaften der HH [91] inter-

ferometrische Messungen zur Bestimmung des Kohärenzgrades an niedrigeren Harmonischen

demonstriert [63].
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Abbildung 5.7: Mögliche Konfigurationen des Zonenplatteninterferometers: a) f1− f2 -Aufbau und b)
f1 +f2 -Aufbau. Die Interferogramme entstehen durch Überlagerung der Beugungsordnungen (+1,+1)
bzw. (+1,-1), zur Vereinfachung sind alle höheren BO in der Abbildung nicht aufgeführt (nach [126]).

5.2.1 Zonenplatteninterferometer

Die prinzipielle Eignung von Zonenplatten als optische Komponenten zum Aufbau eines Interfe-

rometers sind aus dem VIS hinreichend bekannt [75, 106, 113]. Im Bereich kürzerer Wellenlängen

wurden sie bis vor kurzem zu diesem Zweck jedoch kaum eingesetzt. Erst kürzlich demon-

strierten Wilhein et al. ein funktionsfähiges Interferometer für 4 keV-Strahlung (λ = 0.31 nm)

basierend auf Zonenplatten [126]. Das im Folgenden vorgestellte Interferometer aus zwei Zonen-

platten funktioniert nach dem gleichen Prinzip. In Abbildung 5.7 sind mögliche Anordnungen

zweier Zonenplatten mit Brennweiten f1 und f2 als Interferometer und dessen Funktionsweise

schematisch dargestellt. Jede der ZP erzeugt aus einer einfallenden (ebenen) Welle eine Vielzahl

sphärischer Wellen, die den Beugungsordnungen ±1, ±2, usw. entsprechen. Die korrespondie-

renden Quellpunkte liegen in der entsprechenden vorderen oder hinteren Brennebene der ZP.
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Die 0. BO passiert die ZP unbeeinflusst. Durch die Superposition verschiedener BO der beiden

ZP kommt es zur Interferenz und ein Interferenzmuster kann in der Detektorebene beobachtet

werden. ZP1 dient somit als Strahlteiler, ZP2 zur Rekombination der Teilstrahlen. Prinzipi-

ell ist die Überlagerung beliebiger BO zur Erzeugung der Interferenz möglich, aufgrund der

höchsten Beugungseffizienz in den ±1. BO ist deren Nutzung sinnvoll. Aus den sich daraus

ergebenden möglichen Kombinationen (+1,-1), (+1,+1) und (-1,+1)2 sind insbesondere zwei

Konfigurationen interessant: Der f1 − f2 -Aufbau unter Benutzung der BO (+1,+1) (Abb. 5.7

a)) und der f1 + f2 -Aufbau mit den BO (+1,-1) (Abb. 5.7 b)).

Das in der Detektorebene beobachtete Interferenzmuster entsteht durch die Überlagerung

zweier sphärischer Wellen. Die relative Lage ihrer Quellpunkte zueinander bestimmt die Form

des entstehenden Interferenzmusters. Ist das Interferometer axial justiert, entspricht der Ab-

stand der ZP auf der optischen Achse also gerade f1− f2 oder f1 + f2, besteht das Interferenz-

muster aus näherungsweise parallelen Streifen, deren Breite und Orientierung durch die relati-

ve Lage der Quellpunkte zueinander bestimmt ist. Die Orte gleicher Phase, also konstruktiver

bzw. destruktiver Interferenz, liegen genaugenommen auf einer Schar von Hyperboloiden mit

Brennpunkten an den Orten der Quellpunkte, die in großer Entfernung in einer Schnittebene

näherungsweise als parallele Streifen erscheinen. Für die Abstände benachbarter Streifen gilt

dann

x ≈ λ L

l
, (5.2)

hierbei ist l der Abstand der Quellpunkte in der Ebene senkrecht zur optischen Achse und L der

Abstand dieser Ebene zum Detektor. Bei axialer Dejustierung erscheinen die Streifen zunächst

gekrümmt und gehen bei größeren Abständen der Fokalebenen in ein Zonenplattenmuster über.

Gleichung (5.2) verdeutlicht die Anforderungen an den interferometrischen Aufbau hinsichtlich

der Positioniermöglichkeiten der Zonenplatten. Bei zu großem Abstand der Quellpunkte der

erzeugten sphärischen Wellen wird der Streifenabstand schnell kleiner als die Auflösungsgrenze

des Detektors und das Interferenzmuster kann nicht mehr detektiert werden. Bei einem Abstand

von L = 400 mm zum Detektor und λ = 13 nm ergibt sich für l = 100 µm ein Streifenabstand

von x = 52 µm. Dieser Wert liegt bereits an der Grenze des CCD-Auflösungselementes von

zwei Pixeln (48 µm).

Damit eine Überlagerung verschiedener BO zur Erzeugung eines Interferenzmusters führt,

muss die Beleuchtung des Interferometers hinreichend kohärent sein, also die Anforderungen

des interferometrischen Aufbaus hinsichtlich zeitlicher als auch räumlicher Kohärenz erfüllen.

Für das Zonenplatteninterferometer (ZPI) bedeutet dies, dass

i) die durch die ZP erzeugten optischen Wegdifferenzen kleiner sein müssen als die

Kohärenzlänge lcoh der Strahlung, und

2Kurznotation der Kombinationen (Beugungsordnung ZP1, 0. BO ZP2) mit (0.BO ZP1, Beugungsordnung
ZP2).
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Tabelle 5.1: Aus den Zonenplattenparametern berechnete Anforderungen möglicher ZPI-
Konfiguration an zeitliche und räumliche Kohärenz.

Aufbau λ [nm] f1 [mm] r1 [mm] f2 [mm] r2 [mm] ∆smax [µm] ∆ρmax [µm]

f1 − f2 12.8 12.15 0.5 10.12 0.5 2.4 100

f1 − f2 17.3 9.01 0.5 7.51 0.5 3.3 100

f1 + f2 12.8 10.12 0.5 10.12 0.5 24.7 1000

f1 + f2 12.8 12.15 0.5 12.15 0.5 20.6 1000

ii) in der Ebene der ersten ZP die Größe des räumlich kohärent ausgeleuchteten Gebietes

größer sein muss als die räumliche Trennung der Teilstrahlen, die in der Detektorebene

interferieren.

Für beide Konfigurationen kann für das axial justierte Interferometer gezeigt werden, dass die

den interferierenden Teilstrahlen aufgeprägte Wegdifferenz von der radialen Position ρ auf der

ersten ZP abhängt [126]:

a) ∆s =
∆f · ρ2

2 · f2
2 (5.3)

b) ∆s =
√

∆f 2 + (2ρ)2 −∆f (5.4)

wobei ∆f = f1−f2 die Differenz der Brennweiten der Zonenplatten ist. Die räumliche Trennung

in der Ebene der ersten ZP der interferierenden Teilstrahlen ergibt sich weiter zu:

a) ∆ρ =
∆f · ρ

f2

(5.5)

b) ∆ρ = 2ρ (5.6)

Die durch die Zonenplattenparameter bestimmte Geometrie des Aufbaus ergibt die Anforde-

rungen an die Kohärenzeigenschaften der Strahlung, die zur Erzeugung eines ausreichenden

Interferenzkontrastes im Bildfeld notwendig sind. Tabelle 5.1 enthält die anhand der Daten der

vorhandenen ZP berechneten maximalen Werte für ∆s und ∆ρ möglicher ZP-Kombinationen.

Diese zeigen, dass hinsichtlich beider Kohärenzeigenschaften der f1+f2 -Aufbau deutlich höhere

Anforderungen stellt. Aus der spektralen Charakterisierung des Monochromators ist die Band-

breite der transmittierten Strahlung bekannt, sie beträgt bei λ=12.8 nm ∆λ=0.2 nm im Fall

der planen Multilayerspiegel, die mit dem Interferometer eingesetzt werden sollen. Nach Glei-

chung (2.14) lässt sich so eine maximale Kohärenzlänge von lcoh ≈ 450 nm abschätzen. Dieser

Wert liegt selbst im Fall des f1−f2 -Aufbaus deutlich unter dem maximalen Gangunterschied der

interferierenden Teilstrahlen. Als Konsequenz ergibt sich, dass, unter der Voraussetzung ausrei-

chender räumlicher Kohärenz, nur für Teilstrahlen, die den inneren Teil der ZP passieren und so

geringe Wegdifferenzen erfahren, Interferenzkontrast zu beobachten ist. Nach Gleichung (5.3)
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Abbildung 5.8: Realisierung des Zonenplatteninterferometers an der HH-Quelle. Der Betrieb erfolgt
im f1 − f2-Aufbau, zur Unterdrückung störender Beugungsordnungen im Bildfeld wird eine Apertur
(OSA) nahe der hinteren Brennebene der zweiten ZP eingesetzt. Das Interferenzmuster entsteht im
Überlappungsbereich der Kegel der jeweils +1. BO. Die Funktion der im Bild links angedeuteten Folie
wird Abschnitt 5.2.2 näher erläutert.

ist für ρ < 210 µm die Bedingung ∆s < 450 nm erfüllt, das Interferenzmuster beschränkt sich

also auf den inneren Teil des Beleuchtungskegels der +1.BO.

Aufgrund der geringeren Kohärenzanforderungen wurde für den Betrieb an der HH-Quelle

der f1 − f2 -Aufbau für das Interferometer gewählt und, wie in Abbildung 5.8 schematisch ge-

zeigt, realisiert. Zur Kontrastverbesserung und Unterdrückung unerwünschter BO im Bildfeld

wurde der Aufbau um eine sogenannte Order Sorting Aperture (OSA) kurz hinter der Brenn-

ebene der ZP erweitert. Die von den ZP unbeeinflusste 0. BO wurde mit einem Mittenstop

abgeblockt. Zur vollständigen Ausleuchtung des CCD-Chips durch die Beleuchtungskegel der

+1. BO betrug der Abstand der ZP zum Detektor etwa 360 mm. Der gesamte Interferometer-

aufbau wurde hinter dem mit den planen Multilayern bestückten Monochromator an die HH-

Beamline adaptiert. Der Abstand der ZP zum Target betrug etwa 1900 mm. Dies gewährleistet

eine gleichmäßige Ausleuchtung des Interferometers durch den HH-Strahl. Beide ZP können in

der Ebene senkrecht zur optischen Achse positioniert werden, ZP1 ist zusätzlich entlang der

optischen Achse justierbar. Die Auflösung der schrittmotorgesteuerten Verstelleinheiten liegt

bei etwa 1 µm. Die Anforderung dieses Aufbaus an die Größe des räumlich kohärent bestrahlten

Gebietes von ∆ρ = 100 µm wird vom HH-Strahl erfüllt.

Abbildung 5.9 zeigt mit dem beschriebenen Aufbau an der HH-Quelle bei einer Wellenlänge

von 12.8 nm mit einer Belichtungszeit von 240 s aufgenommene Interferogramme für verschie-

dene Orientierungen der ZP zueinander. In a)-c) sind die ZP lateral dejustiert, die Quellpunkte

der interferierenden sphärischen Wellen liegen nebeneinander in der Fokalebene und erzeugen

ein Interferenzmuster aus Streifen. Bei zusätzlicher axialer Dejustierung von ZP1 ergibt sich ein
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a) b)

c) d)

Abbildung 5.9: Ausschnitte verschiedener mit dem ZPI an der HH-Quelle aufgenommenen Interfero-
gramme bei λ = 12.8 nm für verschiedene Orientierungen der ZP relativ zueinander. Bilder a)-c) mit
lateralem Versatz, Bild d) axialer Versatz ZP1.

Zonenplattenmuster (d)). Der axiale Abstand der ZP betrug in diesem Fall etwa ∆f +840 µm.

Der Kontrast in den Interferenzmustern ist ausreichend gut, wird jedoch durch Anteile an-

derer Beugungsordnungen und, wie in Kapitel 5.1 erläutert, durch Inhomogenitäten der ZP-

Beugungseffizienz überlagert. Dies macht es prinzipiell schwierig, den Verlauf der Kontrastfunk-

tion über einen weiten Bereich des Interferenzmusters zu bestimmen. Für präzise Messungen

dieser Art bedürfte es einer Flatfield -Korrektur, die die Datensätze hinsichtlich der dem In-

terferenzmuster überlagerten Störsignale korrigiert, für die vorhandenen Daten allerdings nicht

verfügbar ist. Weiter ist eine Verbesserung des SNR notwendig. Das Interferometer erweist

sich als relativ unempfindlich gegenüber mechanischen Vibrationen, was die mehrere Minuten

langen Belichtungszeiten ohne sichtbare Degradation der Interferenzmuster belegen. Dies ist

u.a. durch den sehr kompakten Interferometeraufbau begünstigt. Ebenso scheinen mögliche

Fluktuationen der Beleuchtung durch räumliche oder Intensitätsschwankungen des HH-Strahls

keinen störenden Einfluss zu haben.

Da die Beleuchtung mit dem HH-Strahl die räumlichen Kohärenzanforderungen erfüllt, kann

ein abnehmender Kontrast der Interferenzstreifen zur Bestimmung der Kohärenzlänge heran-

gezogen werden. Abbildung 5.10 zeigt zwei zu diesem Zweck ausgewertete Detektorbilder, die
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Abbildung 5.10: Vergleich des Einflusses der Kohärenzlänge auf das Interferenzmuster. Im Fall der
Harmonischen mit lcoh < ∆smax ist das Interferenzmuster auf den inneren Bereich des Beleuch-
tungskegels beschränkt (links). Bei einem mit 17 nm Strahlung aus einem laserinduzierten Plasma
(lcoh > 17 µm � ∆smax) erzeugten Interferogramm ist keine Einschränkung erkennbar (rechts).

nahezu die gesamten Beleuchtungskegel der +1. BO enthalten. Der linke Teil der Abbildung

enthält ein für den Fall der Beleuchtung mit HH-Strahlung detektiertes Interferogramm. Die

erwartete Einschränkung des Interferenzmusters auf den inneren Bereich des Beleuchtungske-

gels ist deutlich zu erkennen. Der Beleuchtungskegel der +1. BO entspricht einer Projektion

der ZP mit Durchmesser von 1 mm. Daraus kann die Größe des Bereiches bestimmt werden,

innerhalb dessen das Interferenzmuster sichtbar ist. Der sich ergebende Durchmesser von etwa

440 µm entspricht nach Gleichung (5.3) einem Gangunterschied von ∆s = 480 nm, was gut mit

der aus der Bandbreite bestimmten Kohärenzlänge von 450 nm übereinstimmt.

Zum Vergleich zeigt der rechte Teil der Abbildung ein mit Linienstrahlung aus einem laser-

induzierten Plasma aufgenommenes Interferenzmuster. Die Strahlung bei 17.3 nm Wellenlänge

wird von fünffach ionisierten O-Atomen des Plasmas emittiert. Die Beleuchtung mit ausreichen-

der Kohärenzlänge erzeugt über das gesamte Bildfeld gleichmäßigen Interferenzkontrast. Die

genaue Kohärenzlänge bzw. Monochromasie der Linienstrahlung ist experimentell bisher nicht

bestimmt. Nimmt man eine durch Dopplerverbreiterung bestimmte Linienbreite ∆λD und eine

Plasmatemperatur von 100 eV an, kann die resultierende Monochromasie bei 17.3 nm zu

λ

∆λD

=
1

7.7 10−5

√
M [u]

kB T [eV ]
≈ 3673

abgeschätzt werden [49]. kB T ist dabei das der Plasmatemperatur entsprechende Energieäqui-

valent in eV und M die Ionenmasse in atomaren Masseeinheiten u. Dieser Monochromasie
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entspricht eine Kohärenzlänge von lcoh = 31.7 µm, die deutlich über ∆smax = 3.3 µm des In-

terferometeraufbaus für 17.3 nm liegt. Aus dem Interferogramm bzw. des maximal erzeugten

Gangunterschiedes kann weiter eine untere Grenze für die tatsächliche Linienbreite abgeschätzt

werden, sie beträgt λ/∆λ = 384. Der generell schlechtere Kontrast im Fall des laserinduzierten

Plasmas ist auf das schlechte SNR und eine möglicherweise nicht vollständig räumlich kohärente

Beleuchtung durch das Plasma zurückzuführen.

5.2.2 Messungen der komplexen Brechzahl bei 100 eV

Das ZPI erlaubt nicht nur die Bestimmung der Kohärenzeigenschaften der verwendeten Strah-

lungsquelle, die Phasensensitivität ermöglicht darüber hinaus die direkte Bestimmung der kom-

plexen Brechzahl n = 1−δ− iβ im Rahmen einer einzelnen Messung. Dazu wird das zu vermes-

senden Material bzw. Objekt in den Strahlengang gebracht, wie in Abbildung 5.8 skizziert ist.

Die ZP bilden das Objekt in die Detektorebene ab, das erzeugte Bild überlagert sich dem Inter-

ferenzmuster. Durch die Existenz zweier ZP kommt es zur Entstehung von zwei Bildern, ähnlich

der Bildentstehung in VIS-Interferenzmikroskopen (z.B. Verfahren nach Jamin-Lebedeff [112]),

die miteinander interferieren. Ein mit diesem Verfahren aufgenommenes Interferogramm mit

einer 200 nm Zr-Folie im Strahlengang zeigt Abbildung 5.11. Die Folie ist im unteren Teil des

Bildes anhand der Absorption zu erkennen. Im Gegensatz zu konventionellen Interferometern

befindet sich das Objekt hier nicht in einem der Interferometerarme, sondern außerhalb des

Interferometers. Dies führt dazu, dass im Interferenzmuster nur ein lokaler Brechzahlgradient

sichtbar ist, also im betrachteten Fall an der Folienkante. Vor und hinter der Folienkante ha-

ben die Interferenzstreifen die gleiche Form und Orientierung. Interferierende Teilstrahlen, die

die gleiche Seite der Folie passieren, erfahren die gleiche Phasenschiebung mit resultierender

Wegdifferenz null nach der Folie. Nur Teilstrahlen, die unterschiedliche Seiten der Folie pas-

sieren, akkumulieren unterschiedliche optische Wege und erzeugen im Interferenzmuster eine

Verschiebung der Streifen, es handelt sich um ein differentielles Verfahren.

Aus der Folienabsorption und der relativen Verschiebung der Interferenzstreifen kann die

komplexe Brechzahl bestimmt werden. Die Absorption der Folie wird anhand eines hellen Strei-

fens des Interferenzmusters ermittelt, sie beträgt für die vermessene Zr-Folie gemittelt T = 0.43.

Die Phasenschiebung wurde anhand von an die Daten angepassten Kurven ermittelt (Abb. 5.11,

rechts) und beträgt ∆ϕ = 1.4π. Nach Gleichung (3.6) und (3.7) ergibt sich für die komplexe

Brechzahl bei 12.8 nm Wellenlänge für eine 200 nm dicke Folie n = 1−4.5×10−2− i 4.3×10−3.

Diese Werte weichen von den tabellierten Daten für eine Zr-Folie mit nomineller Dicke von

200 nm ab, in [47] sind diese mit δ = 3.7 × 10−2 und β = 3.3 × 10−3 angegeben. Eine mögli-

che Erklärung für die auftretenden Abweichungen ist die nur ungenau bekannte, tatsächliche

Foliendicke, deren Toleranz vom Hersteller mit ±10% angegeben wird. Außerdem kann nicht

quantifiziert werden, ob und wie stark die Folienoberflächen oxidiert sind. Eine ZrO2-Schicht

78



5.2 Interferometrie

−1π−1π−1π−1π 0π0π0π0π 1π1π1π1π 2π2π2π2π 3π3π3π3π 4π4π4π4π 5π5π5π5π 6π6π6π6π

-1

0

1

−1π−1π−1π−1π 0π0π0π0π 1π1π1π1π 2π2π2π2π 3π3π3π3π 4π4π4π4π 5π5π5π5π 6π6π6π6π

-1

0

1

 In
te

si
tä

t [
re

l. 
E

.]

1.4ππππ

rel. Phase

Abbildung 5.11: Interferogramm mit Zr-Folie im Strahlengang (links). An der Folienkante kommt es
zur Verschiebung der Interferenzstreifen, vor und nach der Kante ist deren Orientierung identisch. Aus
an die experimentellen Daten angepassten Kurven (sinusförmiger Intensitätsverlauf) der Phasenlage
ohne (Linie) und mit (Symbole) 200 nm Zr-Folie ergibt sich eine Phasenschiebung von 1.4π (rechts).

von 10 nm auf beiden Folienseiten würde die Transmission gegenüber einer reinen Zr-Folie von

52% auf 45% reduzieren und ebenso eine verstärkte Phasenschiebung bewirken. Um die Präzisi-

on dieser Art von Messungen zu verbessern, ist eine genauere Charakterisierung der Proben als

auch eine Verbesserung des SNR in den Interferogrammen nötig. Die damit gesteigerte Emp-

findlichkeit des Interferometers würde auch die Untersuchung von Probensystemen mit geringer

Phasenschiebung erlauben.

5.2.3 Diskussion

Das für den XUV-Bereich entwickelte Zonenplatteninterferometer konnte erfolgreich an der

HH-Quelle als auch an einer alternativen Laborquelle in Form eines laserinduzierten Plasmas

getestet werden. Der interferometrische Aufbau stellt Anforderungen sowohl an die zeitliche als

auch die räumliche Kohärenz der verwendeten Strahlung und ermöglicht prinzipiell deren Mes-
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sung. Um genaue Aussagen über diese Eigenschaften der Strahlung treffen zu können, ist eine

Präparation des Interferometers derart notwendig, dass jeweils eine der Kohärenzanforderungen

des Interferometers voll erfüllt ist, damit die Ursache der Kontrastreduzierung im Interferenz-

muster eindeutig bestimmt werden kann. Im Fall des f1 − f2 -Aufbaus ist die Anforderung an

die räumliche Kohärenz leicht zu erfüllen und so eine Aussage über die Kohärenzlänge möglich.

Dies gilt allerdings nur, sofern lcoh < ∆smax ist. Bei größeren Kohärenzlängen wie im Fall der

Linienstrahlung ist lediglich die Angabe einer unteren Grenze möglich.

Zur direkten Vermessung des räumlichen Kohärenzgrades des HH-Strahls ist der f1 − f2 -

Aufbau weniger gut geeignet, da die zur Interferenz gebrachten Teilstrahlen in der Ebene der

ersten Zonenplatte räumlich nur wenig voneinander getrennt sind. Im Fall des f1 + f2 -Aufbaus

hingegen kommt es zur Interferenz von Teilstrahlen, die auf gegenüberliegenden Seiten der

Zonenplatte auftreffen. Damit bestimmt die Größe der verwendeten Zonenplatten die Größe

des Gebietes, das abgetastet werden kann (vgl. Gl. 5.6). Um dies ausnutzen zu können ist ein

Aufbau nötig, der bei möglichst großen Optiken ausreichend kleine Wegdifferenzen erzeugt, die

an die gegebene Kohärenzlänge der HH angepasst sind.

Experimentelle Bestimmungen der komplexen Brechzahl durch gleichzeitige Messung von

Absorption und Phasenschiebung wurden bisher unter Verwendung von Synchrotronstrahlung

aus Ablenkmagneten [52] oder Undulatoren [17] vorgenommen und konnte im Rahmen dieser

Arbeit erstmalig an einer Laborquelle demonstriert werden. Im Gegensatz zu der Vermessung

der Kohärenzeigenschaften ist die Messung der komplexen Brechzahl nicht durch die geringe

Kohärenzlänge eingeschränkt. Dennoch ist auch für diesen Zweck eine Optimierung des ZPI

sinnvoll, so dass das Interferenzmuster sich über den gesamten Beleuchtungskegel erstreckt.

Eine Möglichkeit besteht in der Verwendung einer sogenannte Twin-Zone Plate, die aus zwei

auf die unterschiedlichen Seiten eines Substrates strukturierten Zonenplatten besteht und im

Prinzip ein Zonenplatteninterferometer in einem optischen Element integriert. Der Abstand

der Zonenplatten bestimmt die entstehenden Wegunterschiede und deren lateraler Versatz legt

die Streifendichte im Interferenzmuster fest. Diese Parameter können problemlos an die ex-

perimentellen Bedingungen angepasst werden. Mit Hilfe solch einer Optik wurde vor kurzem

differentieller Interferenzkontrast (DIC) mit 4 keV-Strahlung demonstriert, in dem die laterale

Aufspaltung der durch die beiden ZP erzeugten Bilder geringer als die räumliche Auflösung des

Mikroskopes gewählt wurde [125].

Eine Weiterentwicklung dieser Art von Optik stellen Diffractive Optical Elements (DOE) dar,

die anhand einer gewünschten Beugungsstruktur oder Fokusform berechnet werden. So ist es

z.B. möglich, Optiken herzustellen, die zwei oder auch vier Fokalpunkte mit beliebiger Ori-

entierung zueinander erzeugen [30]. Ein solches DOE-Interferometer bedarf praktisch keiner

Justierung und kann problemlos mit verschiedenen Wellenlängen betrieben werden, was zur

Bestimmung der komplexen Brechzahl über einen größeren Bereich notwendig ist.

Neben der instrumentellen Verbesserung des ZPI ist die Nutzung der Zeitstruktur der Har-
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monischen ein nächster Entwicklungsschritt. Wie im Fall der Mikroskopie geht es auch hier

nicht um die höchste erreichbare Auflösung, sondern um die prinzipielle Erweiterung der Mes-

sung der komplexen Brechzahl um die Zeitdimension. Dies beschränkt sich nicht zwangsläufig

auf die Bestimmung der Brechzahl von fester Materie, auch die zeitaufgelöste Untersuchung

schneller Prozesse, wie z. B. Plasmaexpansionen oder Schockwellenausbreitung ist möglich und

wird bereits, bei längeren Wellenlängen, mit hohen Harmonischen oder Röntgenlasern durch-

geführt [29, 37, 38]. Wie für die Mikroskopie gilt auch hier, dass aufgrund der benötigten langen

Belichtungszeiten nur reversible bzw. reproduzierbar anzuregende Prozesse untersucht werden

können.

Ein ZPI eignet sich auch zur Bestimmung der Pulsdauer der eingesetzten HH-Strahlung.

Die Kontrastfunktion in Abhängigkeit vom Wegunterschied entspricht der linearen Autokorre-

lation des HH-Signals, deren Fouriertransformation das Spektrum der HH ergibt. Bei räumlich

kohärenter Beleuchtung des Interferometers und angenommener Bandbreitenbegrenzung der

HH kann so eine untere Grenze für deren Pulsdauer gemessen werden.
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5.3 Spektroskopie

Neben den mikroskopischen und interferometrischen Techniken stellt auch die Spektroskopie

einen wichtigen Zugang zur Untersuchung von Materieeigenschaften dar. Die Wechselwirkung

von Licht mit Atomen findet in der Elektronenhülle des Atoms statt, grundlegend ist die Spek-

troskopie also ein Werkzeug zur Untersuchung der elektronischen Zustände der Materie3.

Während mit lichtoptischen Verfahren eher schwach gebundene, äußere Elektronenkonfigu-

rationen untersucht werden können, ist mit kürzeren Wellenlängen des XUV- oder Röntgen-

bereiches der Zugang zu den Innerschalenzuständen gegeben. Die in diesem Spektralbereich

auftretenden Absorptionskanten sind sehr ausgeprägt, da die Anregung eines gebundenen, in-

neren Zustandes ins Kontinuum oder einen unbesetzten, äußeren Zustand erfolgen muss, deren

Energiedifferenz im Vergleich zur Anregungsenergie klein ist. Die Bindungszustände der Inner-

schalenelektronen werden von der atomaren bzw. molekularen Struktur der Materie beeinflusst.

So ist entscheidend, was für nächste Nachbarn im Atomverband vorliegen, aber auch ob es sich

um eine amorphe oder kristalline Struktur handelt. Diese Zusammenhänge werden in der XAFS

(X-ray Absorption Fine Structure)-Spektroskopie untersucht, mit der man in der Lage ist, ge-

naue Bindungszustände und -abstände der Nah- und Fernordnung in der atomaren Struktur zu

bestimmen, aber auch Atombindungen zwischen unterschiedlichen Atomsorten voneinander zu

unterscheiden [114].

Auch für die Spektroskopie gilt es, bekannte statische Verfahren, wie z.B. XAFS-

Spektroskopie, an der HH-Quelle mit einer Zeitauflösung zu kombinieren, die außer den spektra-

len Informationen Erkenntnisse über die zeitliche Entwicklung der angeregten Prozesse liefern

soll. Die Verwendung der HH-Pulse bietet dabei den Zugang zu sehr schnellen Prozessen auf

der Zeitskala einiger fs, die zur Zeit von keiner anderen XUV-Quelle erreicht wird.

5.3.1 Absorptionsspektroskopie

Absorptionsspektroskopie beruht auf der Bestimmung des in einer Probe absorbierten Anteils

der auftreffenden Strahlung in Abhängigkeit von der Wellenlänge. Zur Aufnahme eines Absorp-

tionsspektrums stehen mehrere Möglichkeiten zur Verfügung. So kann mit einem hochauflösen-

den Monochromator das Durchstimmen der Wellenlänge erfolgen und mit einem eindimensio-

nalen Detektor das durch die Probe transmittierte Signal gemessen werden. Alternativ wird die

Probe mit polychromatischem Licht bestrahlt und das transmittierte Spektrum mittels eines

Spektrographen analysiert. Dieses Verfahren wurde unter Verwendung der in Abschnitt 3.2.3

beschriebenen Spektrographen für die Arbeiten an der HH-Quelle gewählt. Inwiefern sich der

3Photonenenergien, die Kernreaktionen auslösen können, werden hier nicht betrachtet
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Einsatz einer HH-Quelle in Kombination mit diesen Spektrographen für spektroskopische Mes-

sungen eignet, soll anhand der experimentellen Ergebnisse festgestellt werden. Weiter ist zu

klären, welche spektralen Auflösungen prinzipiell erreicht werden können.

Zu diesem Zweck wurde an einem geeigneten Probensystem eine Messung der chemischen

Verschiebung oder chemical shift durchgeführt. Als chemische Verschiebung wird die Verschie-

bung einer Absorptionskante aufgrund einer veränderten Zusammensetzung in einer chemischen

Verbindung bezeichnet, wie sie z.B. zwischen einem reinen Element und dessen Oxid auftritt.

Die Verschiebung resultiert aus der Beeinflussung der elektronischen Zustände der Atome unter-

einander und hängt u.a. von der Elektronegativität der Bindungspartner und deren Anordnung

im Atomverband ab.

Im zugänglichen Spektralbereich liegen die L2p-Absorptionskanten von Aluminium bei

17.00 nm (72.85 eV) und von Silizium bei 12.42 nm (99.82 eV), die aufgrund der Spin-Bahn-

Kopplung der elektronischen Niveaus in zwei Zustände L2p1/2
und L2p3/2

aufspalten. Die Aufspal-

tung beträgt bei beiden Elementen etwa 0.4 eV [118]. Als Probensystem wurde die Kombination

Aluminium und Aluminiumdioxid (Al2O3) sowie Silizium und Siliziumnitrid (Si3N4) gewählt.

Die Verschiebung der L-Kante aufgrund der chemischen Verschiebung durch die Sauerstoff-

bzw. Stickstoffanteile in den Verbindungen liegt im Bereich einiger eV. Die Präparation der

Proben muss so erfolgen, dass der durch die Proben transmittierte Anteil der auftreffenden

Strahlung ausreichend hoch ist, was mit einer angepassten Foliendicke erreicht werden kann.

Zur Aufnahme hochauflösender Absorptionsspektren ist neben der Messung der Absorption

in der Probe I(λ) eine Messung eines Referenzspektrums notwendig. Nur in Verbindung mit

dem Referenzsignal I0(λ) kann aus den Spektren die genaue Struktur der Absorptionskanten

extrahiert werden. Dazu wird die optische Dichte der Probe bestimmt, die als

OD = − log

(
I(λ)

I0(λ)

)
(5.7)

definiert ist [44]. Außerdem erlaubt das Referenzspektrum zu einem gewissen Grad eine Eli-

minierung störender Einflüsse wie z.B. Streulicht. Auf die Problematik der Aufnahme eines

geeigneten Referenzsignals an der HH-Quelle wird noch näher eingegangen.

Experiment

Die ersten Experimente zur Absorptionsspektroskopie wurden mit dem TGS-Spektrographen

durchgeführt, der anstelle des Monochromators an die HH-Beamline adaptiert wurde. Der Auf-

bau entspricht dem zur spektralen Charakterisierung der HH-Quelle. Die Geometrie des Auf-

baus (Dq = 1080 mm, Db = 443 mm, qs < 150 µm) ergibt eine Begrenzung des Auflösungs-

vermögens nach Gleichung (3.19) von λ/∆λgeom = 567 bei 17 nm Wellenlänge. Unter der
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Abbildung 5.12: Experimenteller Aufbau zur Messung der Absorptionsspektren mit dem TGS. Der
HH-Strahl trifft auf die Probe vor dem Gitter, die zur Aufnahme des Referenzspektrums aus dem
Strahl bewegt werden kann. Das durch die Probe transmittierte Licht wird mit dem Spektrographen
spektral zerlegt und mit der XUV-CCD detektiert.

Berücksichtigung der Beugungsgrenze ergibt sich insgesamt nach Gleichung ( 3.20)

λ/∆λexp = 375 , (5.8)

was ∆λexp = 45 pm bzw. ∆E = 0.2 eV entspricht. Über Lineardurchführungen können die

zu untersuchenden Proben dicht vor dem Gitter positioniert werden, so dass die Aufnahme

von Spektren mit und ohne Probe möglich ist. Zur Unterdrückung der Fundamentalen und

niedriger Harmonischer werden Zr-Filter einer Gesamtdicke von bis zu 400 nm im Strahlengang

verwendet. Der Aufbau ist schematisch in Abbildung 5.12 gezeigt.

In dieser Anordnung müssen Absorptionsspektrum und Referenzspektrum ohne Probe nach-

einander aufgenommen werden. Bei einer Integrationszeit zur Aufnahme eines Spektrums mit

ausreichendem SNR von mehreren 10 s bedarf dies einer stabilen Quelle auf einer vergleich-

baren Zeitskala. Wie in Abschnitt 4.3 ausgeführt ist, kann es auch schon bei kleinen Inten-

sitätsfluktuationen der Fundamentalen zu einer Änderung der spektralen Verteilung der Har-

monische kommen, die eine solche Messung beeinflusst. Gleiches gilt auch für Fluktuationen

der Harmonischen-Intensität. Um unempfindlich gegenüber einer zeitlichen Variation der HH-

Emission zu sein, ist die gleichzeitige Aufnahme beider Spektren sinnvoll. Dies setzt jedoch

voraus, dass die Spektren räumlich getrennt voneinander detektiert werden können.

Bei der Verwendung des TGS zur spektralen Analyse ist dies prinzipiell möglich. Der vom

TGS erzeugte Spaltschattenwurf entspricht in der Ebene senkrecht zur Dispersionsrichtung
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einer Projektion der Gitterbeleuchtung über dessen Höhe. Dies erlaubt bei einer Größe des

Ni-Gitters von 1 mm in dieser Richtung die Verwendung speziell präparierter Proben, die so

vor dem Gitter positioniert werden, dass nur ein Teil des Gitters von der Probe verdeckt ist

und der restliche Anteil vom HH-Strahl direkt beleuchtet wird. Beide Spektren werden so

simultan detektiert. Mit zu diesem Zweck präparierten Si3N4-Fenstern konnte dieses Konzept

prinzipiell umgesetzt werden, im Rahmen der Durchführung des Experimentes wurde jedoch

zum ersten Mal der räumliche Chirp der Harmonischen experimentell beobachtet. Die simultane

Aufnahme beider Spektren eliminiert die Notwendigkeit eines zeitlich stabilen Spektrums, setzt

aber ein räumlich homogene spektrale Verteilung über das HH-Profil voraus. Dies ist für ein

räumlich gechirptes Spektrum nicht der Fall. Im Experiment war eine direkte Beeinflussung

der spektralen Verteilung über das HH-Profil bisher nicht möglich, so dass der Ansatz der

gleichzeitigen Aufnahme der benötigten Spektren nicht weiter verfolgt werden konnte. Aus

diesem Grund wurde für die statischen Messungen der chemischen Verschiebung als auch für die

Pump-Probe-Spektroskopie die sequentielle Aufnahme der benötigten Spektren angewendet.

Al-L-Kante

Als erstes Probensystem wurde Al/Al2O3 untersucht. Die Proben sind als dünne Schichten

auf 150 nm dicke Si-Folien aufgedampft, wobei die 50 nm dicke Al2O3-Schicht mit einer Pas-

sivierungsschicht von etwa 5 nm SiO2 gegen weitere Oxidation geschützt ist. Die Dicke der

Al2O3-Schicht beträgt 30 nm. Aufgrund des Herstellungsprozesses liegen die Proben in poly-

kristalliner Form vor. Abbildung 5.13 zeigt die an diesen Proben aufgenommenen Messdaten,

die Belichtungszeit betrug 60 s für jedes Spektrum. Der obere Teil der Abbildung enthält die

unkorrigierten Absorptions- und Referenzspektren, der untere Teil die nach Gleichung (5.7)

berechnete optische Dichte. Deutlich sind die L-Absorptionskanten des Al zu erkennen, wobei

diese in der Oxid-Probe von 17.00 nm (72.93 eV) auf 16.08 nm (77.10 eV)4 zu kürzeren Wel-

lenlängen hin verschoben ist. Die Substruktur der Kanten ist aufgrund des relativ schlechten

SNR in den Spektren jedoch nicht aufgelöst. Das zunehmende Rauschen des Signals oberhalb

von 17 nm resultiert aus der abnehmenden Transmission der Zr-Filter für höhere Wellenlängen.

Aus diesem Grund wurden die Messungen an der Al-Kante mit nur einem 200 nm Zr-Filter

durchgeführt. Die Kalibrierung der Wellenlängenskala erfolgt über die L-Kanten von Al und Si

(nicht sichtbar im gezeigten Spektrum). Die Auflösung des Spektrographen bestimmt die Ge-

nauigkeit der Wellenlängenzuordnung der Absorptionskanten, diese beträgt an der Al-L-Kante

±0.05 nm (±0.2 eV).

Die beobachtete Verschiebung der Kante als auch deren qualitativer Verlauf stimmen gut

mit den in der Literatur angegebenen Werten überein. An polykristallinem γ-Al2O3 wird eine

Verschiebung der Kante auf 16.00 nm (77.50 eV) gemessen [9], einkristalliner Saphir (Korund)

4Die Position der Kanten wird anhand der Wendepunkte der ansteigenden Flanke bestimmt.
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Abbildung 5.13: An Al- (links, 50 nm) und Al2O3-Proben (rechts, 30 nm) gemessene Absorptionsspek-
tren und die daraus bestimmte Verschiebung der Al-L-Kante aufgrund der chemischen Verschiebung.
Im oberen Teil der Abbildung sind Referenz- und Absorptionsspektrum gezeigt.

weist eine Verschiebung auf 15.81 nm (78.40 eV) auf [20]. Genauere Vergleiche der Daten

erfordern eine verbesserte Probencharakterisierung bzw. sind nur für vergleichbare Probenkon-

figurationen sinnvoll. Weiter ist ein deutlich besseres SNR notwendig, um die Auflösungsgrenze

des Spektrographen zu erreichen.

Si-L-Kante

Für die Spektroskopie an der Si-L-Kante ist es notwendig, ohne Si-haltige Komponenten im

Strahlengang zu arbeiten, da sich deren Absorption an der L-Kante störend in den aufzu-

nehmenden Spektren auswirkt. Die Normierung auf das Referenzsignal erlaubt im Prinzip die

Beseitigung der Einflüsse von allen optischen Komponenten aus den Absorptionsspektren. Die

zusätzliche Absorption an der Si-L-Kanten ist aber insofern problematisch, da sich die Absorp-

tionskanten der zu untersuchenden Si-Verbindungen zu höheren Energien hin verschieben, bei

denen im reinen Si schon Absorption stattfindet und den Fluss im zu untersuchenden Bereich

des Spektrums deutlich reduziert. Das Gitter des TGS wird auf einer Si-Folie hergestellt, die
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5.3 Spektroskopie

nach dem Strukturierungsprozess so weit wie möglich entfernt wird. Tests mit dem verfügba-

ren Gitter haben eine Restfoliendicke einiger 10 nm ergeben. Aus diesem Grund wurde für die

Messung an der Si-L-Kante der ORZ-Spektrograph eingesetzt. Das auf ein Glassubstrat struk-

turierte Gitter ist mit Pd beschichtet und arbeitet im Gegensatz zum TGS in Reflexion, so dass

keine Beeinflussung durch das Substratmaterial zu erwarten ist. Weitere Vorteile dieses Systems

sind die bessere spektrale Auflösung, die deutlich größere Fläche der Optik und die fokussie-

rende Eigenschaft, die den Fluss in der Detektorebene zusätzlich erhöht und deutlich kleinere

Belichtungszeiten bei gleichem SNR erlaubt. Analog zum TGS wird der ORZ-Spektrograph

an die HH-Beamline ohne Monochromator angeflanscht. Der Abstand zwischen Target und

Optik betrug 1546 mm, der zwischen Optik und Detektor 749 mm. Dies entspricht einem Ab-

bildungsmaßstab Db/Dq von etwa 0.5. Der Gesamtablenkwinkel beträgt α + β = 13.75◦ bei

einem Einfallswinkel von 3.75◦. Die Proben sind wiederum über eine Lineardurchführung im

HH-Strahl positionierbar.

Aus Gleichung (3.22) ergibt sich für diesen Aufbau eine Winkeldispersion von

dλ

dβ
=

942 nm

+1
sin(10◦) = 163 nm/rad

und in der Detektorebene eine lineare Dispersion von 5.2 pm/px. Anhand der Abbildungs-

geometrie kann die erreichbaren Auflösung abgeschätzt werden. Bei einer oberen Grenze

von 150 µm der Quellgröße ergibt sich ein verkleinertes Bild der Quelle von maximal

75 µm (FWHM). Nach Gleichung (3.23) und der oben berechneten Winkeldispersion resul-

tiert für das spektrale Auflösungsvermögen

λ/∆λgeom = 751

bei 12.3 nm. Auch im Fall einer relativ großen Quellausdehnung und möglicherweise auftreten-

den Abbildungsfehlern kann eine ausreichend gute Auflösung erwartet werden.

In Abbildung 5.14 sind die mit diesem System an Si (150 nm) und Si3N4 (100 nm) ge-

messenen Spektren dargestellt. Bei den aus Wafern hergestellten Folien handelt es sich um

einkristalline Proben. Im oberen Teil befinden sich wieder die Absorptions- und Referenzspek-

tren, der untere Teil zeigt die prozessierten Daten. Die Wellenlängenskala wurde anhand der

Si-L-Kante kalibriert. Im Gegensatz zu den an der Al-Kante gemessenen Spektren weisen die

Si-Spektren im Kantenbereich ein deutlich besseres SNR auf. Auch hier ist die Verschiebung

der Absorptionskante deutlich aufgelöst, der Ansatz der Kante liegt bei 12.05 nm (102.89 eV).

Der erste Resonanzpeak der XAFS-Struktur ist bei etwa 11.80 nm entsprechend 105.07 eV lo-

kalisiert. Auch diese Daten sind in Übereinstimmung mit den Literaturwerten aus [9], die erste

Resonanz für α-Si3N4 wird hier mit 11.75 nm (105.50 eV) angegeben.

Für die Spektren der Si-Probe ist zu erkennen, dass während der Aufnahme Intensitäts-

schwankungen der Beleuchtung aufgetreten sind. So weist das Spektrum mit Probe unterhalb
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Abbildung 5.14: Chemical shift gemessen an Si (links, 150 nm) und Si3N4 (rechts, 100 nm) mit dem
ORZ-Spektrographen. Der obere Teil der Abbildung enthält Referenz- und Absorptionsspektrum.

der Kante mehr Signal auf als das Referenzspektrum. Eine Vermessung der Absorptionskante

ist dennoch möglich, eine genaue Bestimmung der optischen Dichte der Probe kann jedoch bei

variierendem I0 nicht vorgenommen werden.

Diskussion

Die statischen Absorptionsmessungen an den L-Kanten von Al und Si zeigen, dass es mit der

HH-Quelle möglich ist, z.B. auftretende chemische Verschiebungen im Bereich weniger eV zu

vermessen. Die dazu benötigte spektrale Auflösung stellt im Experiment keine Limitierung

dar und wird von den verwendeten Spektrographen gut erreicht. Mit einem gesteigerten SNR

scheint sogar eine weitere Verbesserung der spektralen Auflösung möglich.

Problematischer sind die zeitlichen und räumlichen Instabilitäten der Quelle sowohl hin-

sichtlich des Spektrums, als auch der Intensität, die die Aufnahme der benötigten Referenz-

spektren erschweren. Da die simultane Aufnahme von Absorptions- und Referenzspektrum als

zuverlässigster Ansatz erscheint, ist die Eliminierung des räumlichen Chirp ein wichtiger An-
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satz zur Optimierung der HH-Quelle hinsichtlich spektroskopischer Experimente. Weiter kann

eine Verbesserung der experimentellen Parameter durch eine Stabilisierung des Lasersystems

erreicht werden. Darüber hinaus ist die Entwicklung eines Spektrographen sinnvoll, der an

die speziellen Bedingungen der HH-Quelle angepasst ist. Denkbar wäre hier der Einsatz einer

Off-Axis Transmissionszonenplatte (OTZ), die aus einem außer-axialen Zonenplattensegment

besteht. Größe, Brennweite und Auflösungsvermögen können problemlos an die Parameter der

Harmonischen-Quelle angepasst werden. Weitere Vorteile wären die sehr einfache Handhabung

und Justierbarkeit sowie die deutlich erleichterte Interpretation der Messergebnisse.

5.3.2 Pump-Probe Spektroskopie an Si

Wie für die anderen vorgestellten Anwendungsexperimente aus dem Bereich der abbildenden

Verfahren ist auch für die Spektroskopie eine Erweiterung der statischen Experimente auf

zeitaufgelöste Messungen ein Ziel der Arbeiten an der HH-Quelle. Die Ergebnisse der Ab-

sorptionsspektroskopie im statischen Fall werfen die Frage auf, inwiefern die zeitaufgelöste

Spektroskopie mit den vorliegenden Methoden möglich ist bzw. mit was für Einschränkungen

Pump-Probe-Experimente durchgeführt werden können.

Aus Untersuchungen an dünnen Si-Folien mit Strahlung aus laserinduzierten Plasmen ist

der Einfluss eines optischen Pumpens der Si-Probe auf deren Absorptionsverhalten an der

L-Absorptionskante bekannt. Für Pumpfluenzen unterhalb der Zerstörschwelle des Materials

kann dieser Prozess reproduzierbar angeregt und untersucht werden. Beobachtet wird bei An-

regung des Materials mit einem VIS-Laserpuls eine zunehmende Absorption an der L-Kante

bei 99.5 eV, diese Energie entspricht gerade der Differenz der L2p-Zustände und der oberen

Kante des Valenzband des Si. Verschiedene Mechanismen werden als Ursache der beobachteten

verstärkten Absorption diskutiert. So kann die Erzeugung von Leerstellen im Valenzband durch

das optische Pumpen die erhöhte Absorption erklären, aber auch die Erzeugung eines hochange-

regten Elektron-Loch-Plasmas, das die elektronische Struktur des Halbleiters verändert und zur

Verschiebung der L-Absorptionskante führen kann, ist eine mögliche Erklärung [76]. Die bisher

im Experiment verfügbaren Zeitauflösungen einiger 10 ps reichten nicht aus, um einen dieser

Mechanismen eindeutig nachzuweisen, da die Relaxationszeiten des Elektron-Loch-Plasmas auf

deutlich kleineren Zeitskalen erwartet werden [34]. Unter Verwendung der HH-Quelle und den so

erzeugten XUV-Pulsen mit Pulsdauern weniger fs scheint eine Aufklärung dieser Fragestellung

möglich.

Experiment

Für ein erstes Pump-Probe-Experiment an der Si-L-Kante wurde der ORZ-Spektrograph um

eine Verzögerungsstrecke erweitert (Abb. 5.15). Der zum Pumpen der Probe benötigte An-
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Abbildung 5.15: Schema des experimentellen Aufbaus zur Pump-Probe-Spektroskopie an Silizium.
Der Pumpstrahl wird nach dem Prismenkompressor ausgekoppelt nach Durchlaufen der Verzögerungs-
strecke auf die Probe fokussiert. Die Pumpenergie beträgt etwa 20 µJ bei 20 fs Pulsdauer.

teil des Laserpulses wird dazu nach dem Prismenkompressor über einen Strahlteiler aus dem

Hauptstrahl ausgekoppelt und in die Verzögerungsstrecke gelenkt. Über deren Länge kann die

Zeitdifferenz der Ankunftszeit zwischen VIS- und XUV-Puls am Ort der Probe eingestellt wer-

den. Die erforderliche Genauigkeit im fs-Bereich wird über die Verwendung schrittmotorgesteu-

erter Translationstische zur Verschiebung der Spiegel in der Verzögerungsstrecke erreicht. Der

Abgleich der beiden optischen Wege geschieht in drei Schritten unter Verwendung der beiden

VIS-Pulse, da der XUV-Puls an Luft nicht zur Verfügung steht. Beide Laserstrahlen werden am

Ort der Probe räumlich überlagert, die grobe Synchronisation kann mit einer schnellen Photo-

diode vorgenommen werden, die die Verzögerung auf τd < 0.5 ns begrenzt. Im nächsten Schritt

werden die beiden Teilstrahlen in ein Spektrometer gelenkt, wo sich bei ausreichend guter zeit-

licher Überlappung der Pulse eine Modulation des Spektrums ergibt. Die Modulationsfrequenz

ist proportional der reziproken Verzögerungszeit νmod = 1/τd. Ist die maximale Modulation ein-

gestellt, wird am Ort der Probe ein Barium-Borat-Kristall (BBO, BaB2O4) anstelle der Probe

auf die optische Achse gefahren, in dem die beiden Laserpulse eine Frequenzverdopplung erfah-

ren. Bei räumlichem und zeitlichem Überlapp entsteht ein Verdopplungssignal, das entlang der

Winkelhalbierenden des von den beiden Teilstrahlen eingeschlossenen Winkels emittiert wird.

Bei bestem Überlapp der Teilstrahlen ist dieses Signal maximiert und die Verzögerungsstrecke

auf ±10 fs abgeglichen.

Der gepumpte Bereich auf der verwendeten Si-Folie wird durch eine Blende auf 1.5 mm

Durchmesser reduziert. Dies sichert einerseits die räumliche Überlagerung vom Pump- und

Probe-Puls, andererseits wird zum Pumpen der Probe eine Intensität von mindestens

1010 W/cm2 benötigt [76], die bei der gegebenen Pumpenergie von etwa 20 µJ keine größe-

re Fläche zulässt. Die Zerstörschwelle des Si wird dabei nicht erreicht [11]. Der Winkel unter
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Abbildung 5.16: Beispielergebnis der ersten Pump-Probe Experimente an Si-Folien für eine Verzöge-
rungszeit von τd = 250 fs. Der obere Teil der Abbildung zeigt das Absorptionsspektrum mit (blau) und
ohne (schwarz) Pumppuls, die unteren Abbildungen die daraus berechnete differentielle Transmission
(schwarz, Linie) und die optische Dichte (rot, Symbole). An der Si-L-Kante kommt es zur verstärkten
Absorption in der gepumpten Probe.

dem die beiden Strahlen auf die Probe treffen ist zur Vermeidung einer zeitlichen Verschmie-

rung so klein wie möglich gewählt und beträgt etwa 1◦, was einem Laufzeitunterschied von 56 fs

entspricht.

Mit dem so modifizierten Aufbau des ORZ-Spektrographen wurden an einer 150 nm dicken

kristallinen Si-Probe mehrere Pump-Probe-Scans mit Verzögerungszeiten von -100 fs bis +70 ps

mit verschiedenen Zeitintervallen aufgenommen. Die Pumpenergie betrug zwischen 16− 25 µJ,

was bei einer Fokussierung auf eine Fläche mit 1.5 mm Durchmesser einer Intensität von

(4.5 − 7.1) × 1010W/cm2 entspricht. Pro Verzögerungseinstellung wurden jeweils vier Spek-

tren (ungepumpt/gepumt/ungepumpt/gepumt) mit 5 s Integrationszeit direkt hintereinan-

der aufgenommen, um die zeitliche Variation der HH-Emission zu erfassen. Aus den aufge-

nommenen Spektren wurden jeweils die optische Dichte und die differentielle Transmission

Td = (Tp − Tu)/Tu bestimmt. In Abbildung 5.16 sind die so prozessierten Daten der Pump-

Probe-Experimente exemplarisch für eine Verzögerungszeit von τd = 250 fs dargestellt. Im obe-

ren Teil der Abbildung sind die Spektren der gepumpten (blau) und ungepumpten (schwarz)

Probe gezeigt, der untere Teil enthält die berechnete optische Dichte (rot, Symbole) und die dif-

ferentielle Transmission (schwarz, Linie). An der Si-L-Kante kommt es in der gepumpte Probe

zu einer erhöhten Absorption, was anhand der Zunahme der optischen Dichte sichtbar ist.Das

Maximum des Absorptionspeaks liegt bei 12.3 nm (100.8 eV).
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Diskussion

Die aus vergleichbaren Experimenten berichtete photo-induzierten Absorptionsänderung von

Silizium an dessen L-Absorptionskante [76] kann auch im Rahmen des durchgeführten Pump-

Probe-Experimentes beobachtet werden. Eine eindeutige Aussage hinsichtlich der Verschiebung

des Absorptionsmaximums und der Zeitkonstante des zugrunde liegenden Prozesses ist aufgrund

der wenigen vorhandenen Datensätze bisher noch nicht möglich. Dennoch zeigen die Ergebnisse,

dass die verwendete Kombination von Harmonischen-Quelle und ORZ-Spektrograph geeignet

ist, zeitaufgelöste XAFS-Experimente im Spektralbereich um 100 eV Photonenenergie durch-

zuführen.

Wie im Fall der statischen Absorptionsspektroskopie erschwert die schwankende Emission der

HH-Quelle eine quantiative Auswertung bzw. Beurteilung des untersuchten Effektes. Darüber

hinaus ist zu vermuten, dass die vorhandene Pumpenergie zur ausreichend starken Anregung der

Probe nicht hoch genug war. Die daraus resultierende Reduzierung des untersuchten Effektes,

der in der Größenordnung von 10% Signaländerung liegt, erschwert dessen Nachweis zusätz-

lich. Die spektrale Auflösung des ORZ-Spektrographen hat sich im Experiment als ausreichend

erwiesen.

Eine Stabilisierung der HH-Emission ist für Folgeexperimente eine wichtige Maßnahme.

Ebenso ist eine Modifikation der Pump-Probe-Strecke derart sinnvoll, dass die ausgekoppelte

Pumpenergie variiert werden kann, was im durchgeführten Experimente aufgrund eines Strahl-

teilers mit fester Intensitätsteilung (96%/4%) nicht möglich war.
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Die vorliegende Arbeit beschreibt die Entwicklung und erste Anwendung röntgenoptischer Ver-

fahren aus den Bereichen Interferometrie, Mikroskopie und Spektroskopie im Spektralbereich

um 13 nm Wellenlänge an einer Hohe-Harmonische-Quelle basierend auf der Frequenzverviel-

fachung eines Titan:Saphir-fs-Laserpulses. Zur Konzeption und anschließenden Durchführung

dieser Anwendungen wurde die HH-Quelle hinsichtlich der Parameter Strahlprofil, Spektrum,

Kohärenzeigenschaften und Stabilität der emittierten Strahlung grundlegend charakterisiert.

Die Emission der hohen Harmonischen im untersuchten Spektralbereich erfolgt in einen

schwach divergenten Strahlungskegel von etwa 1 mrad Divergenz. Die Beleuchtung mit dem HH-

Strahl weist einen relativ hohen räumlichen Kohärenzgrad auf, der jedoch über das Strahlprofil

nach außen hin deutlich abnimmt. Die spektrale Verteilung der HH-Emission lässt sich über

die in das Targetsystem eingekoppelte Laserintensität steuern und kann im Bereich des cut-off

zwischen einer quasi-kontinuierlichen Verteilung und einem linienartigen Spektrum mit diffe-

renzierten harmonischen Ordnungen variiert werden. Dies erlaubt prinzipiell eine Anpassung

hinsichtlich eines angeschlossenen Anwendungsexperimentes mit spezifischen Anforderungen an

die genutzte Strahlung. Die im Mittel innerhalb der Bandbreite einer einzelnen Harmonischen

bei 13 nm Wellenlänge nach dem Monochromator gemessene und für ein Anwendungsexperi-

ment zur Verfügung stehende Photonenzahl beträgt (2− 4)× 106 Photonen/s.

Die durchgeführten Anwendungsexperimente an der HH-Quelle umfassen sowohl räumlich,

als auch spektral hochauflösende Verfahren. An den L-Absorptionskanten von Si und Al wur-

den XAFS-Messungen der chemischen Verschiebung mit einer spektralen Auflösung kleiner

1 eV durchgeführt, die in Verbindung mit dem entsprechenden Spektrographen die prinzipielle

Eignung der Hohen Harmonischen für diesem Zweck belegen. Die mögliche Erweiterung der Ab-

sorptionsspektroskopie um die Zeitdimension, die zeitaufgelöste XAFS-Spektroskopie, ist einer

der grundlegenden Vorteile der HH-Quelle. Zeitauflösungen von einigen 10 fs, die deutlich unter

denen anderer XUV-Quellen liegen, erscheinen mit den demonstrierten Verfahren möglich. Ein

erstes proof of principle-Experiment wurde an optisch gepumptem Si durchgeführt, in dem die

erwartete, verstärkte XUV-Absorption der angeregten Probe nachgewiesen werden konnte.

Als abbildendes Verfahren konnte ein Röntgenmikroskop-Aufbau unter Verwendung eines

sphärischen Multilayers als Kondensor und einer Mikrozonenplatte als Objektiv realisiert wer-

den. Damit war es möglich, in Diatomeen Strukturen von 160 nm aufzulösen. Die Beugungs-
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grenze der verwendeten Optik kann so trotz der relativ geringen Bandbreite der monochromati-

sierten Harmonischen fast erreicht werden. Die Perspektive für die Mikroskopie an HH-Quellen

ist deren Verwendbarkeit im Wasserfenster an der C-K-Kante, die den Zugang zu einer Vielzahl

biologisch relevanter Systeme bietet. Insbesondere die Zustandsänderung der Elektronenkonfi-

gurationen in Biomolekülen bei optischer Anregung, wie z.B. bei der Photosynthese, ist von

grundlegendem Interesse und kann an HH-Quellen mit Zeitauflösungen untersucht werden, die

unter den typischen Zeitskalen der ablaufenden Prozesse im Bereich weniger ps bis fs liegen.

Voraussetzung dafür ist eine Ausdehnung des mit HHG zugänglichen Spektralbereiches mit

ausreichend hohen Photonenflüssen, wie sie im Bereich von 13 nm bereits heute erzeugt werden

können.

Die zeitlichen und räumlichen Kohärenzeigenschaften der HH-Strahlung ermöglichen weiter

die Verwendung interferometrischer Techniken, was mittels eines Zonenplatteninterferometers

bei 13 nm Wellenlänge demonstriert wurde. Mit diesem Interferometer ist es gelungen, die

komplexe Brechzahl eines Testobjektes direkt über die Auswertung von Absorption und Pha-

senschiebung eines Interferogrammes zu bestimmen. Die grundlegende Möglichkeit, mit dem

Interferometer die Kohärenzfunktion der beleuchtenden Strahlung zu messen, wird noch durch

experimentelle Einschränkungen erschwert. Messungen der Kohärenzlänge sind konsistent mit

den Ergebnissen aus der spektralen Charakterisierung.

Für alle beschriebenen Anwendungsexperimente gilt, dass aufgrund der benötigten Integra-

tionszeiten an der HH-Quelle bisher nur Prozesse untersucht werden können, die reproduzier-

bar ablaufen und angeregt werden können. Anregungen bei Intensitäten, die die Zerstörung der

Probe bedeuten, sind bisher nicht zugänglich. Die Ergebnisse der Anwendungsexperimente sind

ein erster Schritt auf dem Weg zur vollständigen Nutzung des Potentials der durch den HHG-

Prozess erzeugten XUV-Strahlung. Dies liegt in der Kombination der demonstrierten Methoden

mit einer hohen Zeitauflösung, die durch die Pulsstruktur der Harmonischen und die inhärente

Synchronisation mit dem Fundamentalpuls gegeben ist. Die bei 13 nm verfügbaren Photonen-

zahlen ermöglichen die Durchführung der beschriebenen Verfahren, für eine Verbesserung der

Auflösungsgrenzen und eine Reduzierung der Integrationszeiten ist ein erhöhter Fluss in der

Probenebene wünschenswert. Dazu kann eine Steigerung der Konversionseffizienzen beitragen,

die durch optimierte phase matching-Verfahren erreicht wird. Ein verfolgter Ansatz ist z.B. die

Verwendung von Hohlfasern als Target, die als Wellenleiter für Fundamentale und Harmonische

wirken und so die Wechselwirkungslänge vergrößern [83]. Ebenso ist die Erhöhung der Laser-

pulsenergien und Wiederholraten Bestandteil der ständigen Weiterentwicklung der verwendeten

Lasersysteme, die auch zur Verbesserung der Quellparameter beitragen wird. Eine noch bessere

Anpassung der optischen Systeme an die Eigenschaften der HH-Strahlung und die Anforderun-

gen des Experimentes kann die Nutzung der vorhandenen Flüsse zusätzlich optimieren. Zudem

erscheinen Maßnahmen zur zeitlichen und räumlichen Stabilisierung der Quellen sinnvoll.

Eine deutliche Erhöhung der vorhandenen Photonenzahlen ist auch zum Erreichen des nicht-
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linearen Regimes im XUV und damit der nicht-linearen Röntgenoptik notwendig, wie die Un-

tersuchungen zur Fokussierbarkeit der hohen Harmonischen zeigen. Mit den genannten Erwei-

terungen der HH-Quellen ist nicht nur eine Erhöhung der Photonenzahlen im XUV verbunden.

Dies gilt auch für den Bereich des Wasserfensters, was in ersten Arbeiten realisiert ist [42]

und Untersuchungen an der Kohlenstoff-K-Kante ermöglichen wird. Darüber hinaus scheint die

Erzeugung von Strahlung bis in den Bereich einiger keV Photonenenergie realisierbar.

Neben den in Zukunft verfügbaren XUV-Quellen wie Freie Elektronen Laser oder Rönt-

genlaser stellen Hohe Harmonische-Quellen als kompakte table-top-Systeme einen einfachen

Zugang zu gepulster, kohärenter XUV- und Röntgenstrahlung dar, die aufgrund ihrer speziel-

len Quelleigenschaften ein breites Anwendungspotential für zeitaufgelöste Messungen im XUV

und zukünftig auch im weichen Röntgenbereich bieten.
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A Abkürzungsverzeichnis

BBO Barium-Borat, BaB2O4

BO Beugungsordnung(en)

DIC differentieller Interferenzkontrast

DOE Diffractive Optical Element

DQE Detective Quantum Efficiency

FEL Freie Elektronen Laser

HH Hohe(n) Harmonische(n)

HHG High-Harmonic-Generation

MTF Modulations-Transfer-Funktion

ORZ Off-axis Reflexionszonenplatte

OTZ Off-axis Transmissionszonenplatte

PEEM Photo-Elektronen-Emissions-Mikroskop

SNR Signal-Rausch-Verhältnis

TGS Transmissionsgitterspektrograph

VIS sichtbarer Teil des elektromagnetischen Spektrums

ZP Zonenplatte(n)

ZPI Zonenplatteninterferometer
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B Optikspezifikationen

Tabelle B.1: Spezifikationen der im Rahmen dieser Arbeit entwickelten und eingesetzten Zonenplatten:
Brennweite f bei λ, Radius r, äußere Strukturbreite ∆r, Anzahl der Zonen NZP und Apertur NAZP.

ZP-Typ λ [nm] f [mm] r [µm] ∆r [nm] NZP NAZP

HZP1 13.0 10.0 500 130 1923 0.050

HZP2 13.0 12.0 500 156 1603 0.042

HZP3 13.0 2.00 130 100 650 0.065

Tabelle B.2: Spezifikationen der im Rahmen dieser Arbeit eingesetzten Multilayer-Spiegel: Brennwei-
te f , Substratdurmesser d, Anzahl der Multilayerperioden NML, Schichtdickenverhältnis Γ, Doppel-
schichtdicke dML. Die Reflektivitäten R sind für s-polarisiertes Licht für einen Einfallswinkel α von
15◦ zur Substratnormalen berechnet.

Substrate f [mm] d [mm] NML Γ dML [nm] Rmax[%]@λ [nm]

plan/plan ∞/∞ 25.4 40 0.4 6.8 75 @ 12.8

sphärisch/plan 500/∞ 25.4 40 0.3 7.2 72 @ 13.6

Tabelle B.3: Spezifikationen der im Rahmen dieser Arbeit eingesetzten Off-Axis-Reflexionszonenplatte
(ORZ) in +1. Beugungsordnung: Konstruktionswellenlänge λ0, Brennweite f , Einfallswinkel α, Beu-
gungsswinkel β bei λ0, mittlere Gitterkonstante d̄ und Reflektivität R der Beschichtung bei Einfalls-
winkel α für λ0.

Optik λ0 [nm] f [mm] α β d̄ [nm] Gitterstriche R [%] @ α

MCORZ-20 12.30 500 3.75 10 942 16000 64 (Pd)
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C Veröffentlichungen

Teile dieser Arbeit sind in folgenden Publikationen veröffentlicht:

• Submicron extreme ultraviolet imaging using high-harmonic radiation
Wieland, M., Frueke, R., Wilhein, T., Spielmann, Ch., Pohl, M., Kleineberg, U.
Appl. Phys. Lett. 81 (14), 2520 (2002)

• Zone-plate interferometry at 13 nm wavelength
Wieland, M., Wilhein, T., Spielmann, Ch., Kleineberg, U.
Appl. Phys. B 76, 885 (2003)

• Towards time-resolved soft x-ray microscopy using high-harmonic radiation
Wieland, M., Spielmann, Ch., Westerwalbesloh, T., Heinzmann, U., Kleineberg, U., Wilhein, T.
eingereicht bei Ultramicroscopy (2004)

• Spatial coherence characterization of a pulsed femtosecond high harmonic source in the EUV
spectral range
U. Kleineberg, M. Pohl, U. Heinzmann, M. Wieland, B. Schmidt, Th. Wilhein, Ch. Spielmann
eingereicht bei Appl. Opt. (2003)

• Steering Attosecond Electron Wave Packages with Light
Kienberger, R., Hentschel, M., Uiberacker, M., Spielmann, Ch., Kitzler, M., Scinzi, A., Wieland,
M., Kleineberg, U., Heinzmann, U., Drescher, M., Krausz, F.
Science 297, 1144 (2002)

Konferenzbeiträge:

• Sub-micron imaging in the EUV-spectral range using high harmonic radiation
Wieland, M., Frueke, R., Wilhein, T., Spielmann, Ch., Pohl, M., Kleineberg, U.
in: X-Ray Microscopy, J. Phys. IV Proceedings 104, 149 (2003)

• Hohe Harmonische im EUV: Charakterisierung und erste Anwendungen
Wieland, M., Früke, R., Wilhein, T., Kleineberg, U., Pohl, M., Spielmann, C., Krausz, F.
in: Fortschritt-Berichte VDI, Reihe 17, Band 231, 260-266 (2003)

• Application of high-harmonic radiation for interferometry and spectroscopy
Wieland, M., Wilhein, T., Kleineberg, U., Heinzmann, U., Spielmann, Ch.
in: Ultrafast Optics IV, Springer Series in Optical Sciences, im Druck (2003)
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und P. Agostini: Observation of a train of attosecond pulses from high harmonic generation.
Science, 292:1689, 2001.

[85] Pohl, M.: Aufbau und Charakterisierung einer Undulatorbeamline bei BESSY II für EUV-
Photoemissionsmikroskopie an organischen Nanoschichten und Nanoinseln auf Silizium. Disser-
tation, Falultät für Physik, Universität Bielefeld, 2002.

[86] Polack, F., D. Joyeux, J. Svatos̆ und D. Phalippou: Applications of wavefront division
interferometers in soft x-rays. Rev. Sci. Instr., 66(2):2180, 1995.

[87] Proxitronic: Phosphor screens and image sensifiers. http://www.proxitronic.de, 2003.

[88] Rocca, J. J.: Table-top soft x-ray lasers. Rev. Sci. Instr., 70(10):3799, 1999.

[89] Rudolph, W. und J.-C. Diels: Ultrashort laser pulse phenomena. Academic Press, San Diego,
1999.

[90] Rundquist, A., C. G. Durfee, Z. Chang, C. Herne, S. Backus, M. M. Murnane und
H. C. Kapteyn: Phase-matched generation of coherent soft x-rays. Science, 280:1412, 1998.

[91] Salières, P., A. L’Huillier, P. Antoine und M. Lewenstein: Study of the spatial and
temporal coherence of high order harmonics. Adv. At., Mol., Opt. Phys, 41:83, 1999.

[92] Salières, P., A. L’Huillier und M. Lewenstein: Coherence Control of High-Order Harmo-
nics. Phys. Rev. Lett., 74(19):3776, 1995.
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Dingen, besonderer Dank geht an die mechanische und elektronische Werkstatt, die so

manche Idee in die Tat umgesetzt hat.

• den fleissigen Korrektur-LeserInnen des Manuskriptes.


	Einleitung
	Eigenschaften der Hohe-Harmonische-Strahlung
	Strahlungserzeugung und -ausbreitung
	Strahlungserzeugung: Atom-Licht-Wechselwirkung
	Strahlungsausbreitung

	Zeitstruktur hoher Harmonischer
	Zeitliche und räumliche Kohärenzeigenschaften

	Experimentelle Verfahren der XUV-Diagnostik
	Wechselwirkung von XUV-Strahlung mit Materie
	Röntgenoptische Elemente
	Optische Filter
	Grenzen konventioneller Optik
	Diffraktive Optik
	Multilayer-Spiegel

	Detektoren

	Charakterisierung der Hohe-Harmonische-Strahlung
	Experimenteller Aufbau
	Lasersystem und XUV-Quelle
	Vakuumsystem
	Monochromator

	Strahlprofil
	Spektrum
	Räumliche Kohärenz
	Fokussierbarkeit

	Röntgenoptische Verfahren mit Hohe-Harmonische-Strahlung im XUV
	Mikroskopie
	Vergrößerte Abbildung mit Zonenplatten
	XUV-Mikroskopie
	Diskussion

	Interferometrie
	Zonenplatteninterferometer
	Messungen der komplexen Brechzahl bei 100 eV
	Diskussion

	Spektroskopie
	Absorptionsspektroskopie
	Pump-Probe Spektroskopie an Si


	Zusammenfassung und Ausblick
	Abkürzungsverzeichnis
	Optikspezifikationen
	Veröffentlichungen
	Literaturverzeichnis



