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Kurzzusammenfassung

In der Wechselwirkung intensiver, ultrakurzer Laserpulse mit Mikrometer großen Tropfen
werden die Tropfen ionisiert, und es bildet sich ein Plasma. Mit der Expansion des
Plasmas setzt Rekombination ein und hochenergetische Strahlung wird emittiert. In
dieser Arbeit wird die Laser-Tropfen-Wechselwirkung anhand der Emission im extrem-
ultravioletten (EUV) Wellenlängenbereich untersucht. Die Spektroskopie der Emission
ermöglicht die Charakterisierung des Plasmazustandes und liefert Rückschlüsse über den
Ablauf der Wechselwirkung. Es zeigt sich, dass die hohe Teilchendichte der Tropfen
einen wesentlichen Einfluss auf die Plasmadynamik hat. Durch die gezielte Formung
der Laserpulse in Amplitude und Phase wird die Anregung an die Dynamik des Plasmas
angepasst und die EUV-Emission deutlich erhöht. Aus gemessenen Emissionsspektren
werden Ladungszustände sowie Elektronendichte und -temperatur im Plasma bestimmt.

Abstract

In the interaction of intense ultra-short laser pulses with micrometer sized droplets, the
droplets are ionised and transformed into a plasma. With the expansion of the plasma,
recombination occurs and high energetic radiation is emitted. In this work, the laser-
droplet-interaction is studied based on the emission in the extreme ultraviolet (EUV)
spectral range. The spectroscopy of the emission allows for analysing the plasma state
and the interaction sequence. The high particle density of the droplets significantly affects
on the formation of the plasma. Applying shaped laser pulses, the excitation is adapted to
the plasma dynamics resulting in an enhanced EUV yield. Charge states as well as electron
densities and temperatures in the plasma are determined by spectroscopic measurements.
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1. Einleitung

Die Untersuchung der Wechselwirkung zwischen Licht und Materie ist ein wesentlicher
Aspekt in Anwendung und Forschung. Die Experimente profitieren von der stetigen Wei-
terentwicklung der Technologien zur Erzeugung ultrakurzer und hochintensiver Laserpulse.
Heutzutage sind table-top-Lasersysteme mit Pulslängen von wenigen Femtosekunden
(1 fs = 10−15 s) und Pulsintensitäten von 1016 W/cm2 realisierbar [1, 2]. Auf der einen
Seite ermöglichen ultrakurze Pulse die Analyse dynamischer Prozesse in z.B. Molekülen
oder chemischen Reaktionen [3]. Auf der anderen Seite werden mit den hohen Inten-
sitäten elektrische Feldstärken im Bereich von 1011 V/m = 10V/Å erreicht, die mit
den Verhältnissen in Atomen vergleichbar sind. In der Starkfeldanregung mit intensiven
Laserpulsen kann das atomare Potential verformt werden, dass z.B. die Erzeugung von
Hohen Harmonischen und Attosekundenpulsen (1 as = 10−18 s) möglich wird [4--9].

Die grundlegende Charakterisierung solcher Phänomene ist Gegenstand zahlreicher Ex-
perimente. Die Verwendung intensiver Laserpulse bietet dabei die Möglichkeit, Materie
unter extremen Bedingungen studieren. Die Bandbreite der untersuchten Systeme reicht
von Atomen [10,11] und Molekülen [12,13] über atomare Cluster [14--16] bis zu Festkör-
pern [17--19]. Eine zusätzliche Formung der Laserpulse in Amplitude und Phase erlaubt
darüber hinaus die gezielte Anpassung der Anregung an die Dynamik der Wechselwir-
kung [20--24].

Im Grenzbereich zwischen Festkörpern und atomaren Systemen haben sich Mikro-Tropfen
etabliert. Sie verbinden die Vorteile einer hohen Festkörperdichte mit den regenerativen
Eigenschaften von Gas- und Clusterjets. Die Mikrometer großen Tropfen sind abgeschlos-
sene Systeme, die in der Anregung mit intensiven Laserpulsen hohe Energien aufnehmen
und in einem Plasmazustand speichern können. Sie werden als Emissionsquellen für
Elektronen [25--27], Ionen [28--34], Hohe Harmonische [35,36], EUV- [37--41] und Rönt-
genstrahlung [42--47] sowie auf dem Gebiet der nichtlinearen Optik [48--53] eingesetzt.

Speziell die Erzeugung kurzwelliger Strahlung im extrem-ultravioletten (EUV) Spektral-
bereich ist von großem Interesse. Die Wellenlängen im Bereich von einigen wenigen
Nanometern eröffnen neue Wege in der Mikroskopie [54,55] und Lithographie [56,57].
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Der Einsatz Tropfen-basierter EUV-Quellen stellt dabei eine hocheffiziente, kostengünsti-
ge [58--61] und Debris-freie [62--64] Alternative zu konventionellen EUV-Quellen dar.

Neben den vielversprechenden Anwendungsmöglichkeiten bieten Mikro-Tropfen einen
umfassenden Zugang zur Grundlagenforschung auf dem Gebiet der Licht-Materie-Wechsel-
wirkung. Unter dem Einfluss intensiver Laserstrahlung wird der Tropfen ionisiert, und
es bildet sich ein Mikroplasma [65,66] mit Temperaturen von einigen zehn bis einigen
hundert Elektronenvolt (1 eV ≈ 104 K). Mit der Expansion und Abkühlung des Plasmas
setzt Rekombination ein und hochenergetische Strahlung wird emittiert. Die Plasmadyna-
mik ist wesentlich durch die hohe Dichte der Tropfen bestimmt. Die Spektroskopie der
Emission ermöglicht die Charakterisierung des Plasmazustandes und liefert Rückschlüsse
über den Ablauf der Wechselwirkung [67--74].

In diese Thematik gliedert sich die vorliegende Arbeit ein. In einem Experiment wird
die EUV-Plasmafluoreszenz aus Mikrometer großen Argon-Tropfen untersucht, die mit
intensiven, ultrakurzen Laserpulsen im nah-infraroten (NIR) Wellenlängenbereich angeregt
werden. Es wird ein Versuchsaufbau konzipiert und realisiert, der die Spektroskopie der
EUV-Emission unter Vakuum-Bedingungen ermöglicht. Über Pulsformung wird versucht,
die Laseranregung an die Dynamik des Mikroplasmas anzupassen und so die EUV-Emission
zu optimieren. Anhand gemessener Fluoreszenzspektren werden neben der Konversions-
effizienz NIR → EUV die Plasmaparameter Ladungszustand, Elektronentemperatur und
-dichte bestimmt.

Die Arbeit ist dreigeteilt. Teil eins beschäftigt sich mit den Grundlagen der Wechselwirkung
zwischen intensiven Laserpulsen und Mikro-Tropfen. In Teil zwei wird die experimentelle
Umsetzung des Versuches vorgestellt. Hier wird auch auf den Aspekt der Pulsformung
eingegangen. Im dritten Teil werden die Ergebnisse dargestellt, interpretiert und diskutiert.
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2. Grundlagen

Die Wechselwirkung von intensiven Laserpulsen mit Mikrometer großen Tropfen ist
gegenüber der Anregung atomarer Systeme wesentlich durch die hohe Dichte der Tropfen
bestimmt. Ausgelöst durch die Starkfeldionisation des Laserfeldes führen Plasmaheizung
und Elektronenstöße zur Ausbildung hoher Ladungszustände. Es entsteht ein langlebiges
Mikroplasma mit einer komplexen Dynamik.

Der folgende Abschnitt beschreibt den Weg von der Ionisation einzelner Atome über die
Plasmabildung bis zur Fluoreszenz aus den Tropfen. Es werden grundlegende Begriffe
und Zusammenhänge vorgestellt und erläutert. Im zweiten Teil wird auf die Beschreibung
und speziell die Analyse des Plasmazustandes eingegangen.

2.1. Laser-Tropfen-Wechselwirkung

2.1.1. Ionisationsmechanismen in starken Laserfeldern

Die Ionisation von Atomen in intensiven Laserfeldern erfolgt je nach Intensität der Laser-
strahlung nach unterschiedlichen Mechanismen. In schwachen Laserfeldern findet Multi-
photonionisation (MPI) statt, bei der ein Elektron über Absorption mehrerer Photonen
die Bindungsenergie des Atoms überwinden kann [75]. Die Ionisationsrate der Multipho-
tonionisation skaliert mit dem Wirkungsquerschnitt σn für die n-Photonen-Absorption
und der Laserintensität I in n-ter Ordnung : W MPI = σnIn [76]. Mit zunehmender La-
serintensität wird das Atompotential durch das Laserfeld verformt, so dass ein Elektron
durch die Potentialbarriere tunneln kann (Tunnelionisation, TI) [77]. Nach Ammosov,
Delone und Krainov [78, 79] folgt die Ionisationsrate WTI dem oszillierenden Verlauf
des Laserfeldes. In den Umkehrpunkten wird sie durch eine maximale Feldstärke und
dementsprechend minimale Tunnelbarriere begünstigt. Steigt die Laserintensität darüber
hinaus an, wird das Atompotential stark abgesenkt, so dass ein Elektron direkt in das
Kontinuum gelangen kann (optische Feldionisation, OFI). Die Intensitätsregime der drei
Mechanismen können über den Keldysh-Parameter [80, 81] abgeschätzt werden, der das
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Abbildung 2.1: Ionisationspotential IP
und Keldsyh-Parameter γK für Argon
bis zum Ladungszustand q = 17 [82].
Für q = 8 und q = 16 sind die Schalen-
abschlüsse zu erkennen. Mit den im Ex-
periment verwendeten Laserparametern
I = 1015 W/cm2 und λ = 810 nm er-
gibt sich ein ponderomotives Potential
von UP = 61 eV.

Verhältnis aus Ionisationspotential IP und Laseranregung UP angibt :

γK =
√

IP
2UP

(2.1)

γK � 1 beschreibt den Bereich der Multiphotonionisation, für γK ≈ 1 dominiert
Tunnelionisation, und starke Felder mit γK � 1 ermöglichen optische Feldionisation.
Das ponderomotive Potential

UP = e2E 2
0

4meω2 (2.2)

entspricht der gemittelten kinetischen Energie der Elektronen im Laserfeld und beschreibt
die Effizienz der Elektron-Photon-Kopplung. e und me sind Ladung und Masse eines
Elektrons, E0 und ω Feldstärke und Frequenz des elektrischen Feldes. In einer alternativen
Form kann es über die Laserintensität I und -wellenlänge λ mit I = cε0E 2

0 /2 und
λ = 2πc/ω berechnet werden :

UP [eV] = 9.337 · I [1014 W/cm2] · (λ [µm])2 (2.3)

Die Energieaufnahme der Elektronen aus dem Laserfeld wird durch eine Erhöhung der
Laserintensität als auch eine Reduzierung der Schwingungsperiode begünstigt.

In dieser Arbeit werden Laserpulse mit Intensitäten bis 1015 W/cm2 bei einer Wellenlänge
von λ = 810 nm eingesetzt. Das entspricht einem ponderomotiven Potential von 61 eV,
s. Abbildung 2.1. Für den Keldysh-Parameter ergibt sich in Verbindung mit den Ioni-
sationspotentialen der Argon-Ionen [82] bis zum Ladungszustand q = 15 ein Wert von
γK < 3. In diesem Bereich ist Tunnelionisation der dominierende Mechanismus. Allerdings
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Abbildung 2.2.: links : Berechnete Ionisationsraten für Tunnelionisation von Argon nach
dem ADK-Modell in Abhängigkeit von der Laserintensität für eine Laserwellenlänge von
λ = 810 nm [78, 79]. Dargestellt sind Verläufe in den Ladungszuständen Ar 1+, Ar 2+ und
Ar 3+. rechts : Wirkungsquerschnitte für die Stoßionisation von Argon in Abhängigkeit der
Elektronenenergie [87--89]. Dargestellt sind Verläufe in den Ladungszuständen Ar 1+ bis Ar 4+.
Die Wirkungsquerschnitte werden in den drei Quellen übereinstimmend angegeben.

ist der Wirkungsquerschnitt der Ionisation stark intensitätsabhängig. Eine Abschätzung
der Ionisationsrate WTI nach dem ADK-Modell 1 [78] zeigt, dass mit 1 · 1015 W/cm2
in der Einfachionisation eines Argon-Atoms etwa ein Elektron pro Laserzyklus erzeugt
werden kann, s. Abbildung 2.2 links. Mit einem Abfall der Intensität auf 1 · 1014 W/cm2
sinkt die Rate bereits auf 10−4 fs−1. Die Ionisation erfolgt nur innerhalb weniger Laser-
zyklen im Bereich der Pulsspitze. Darüber hinaus reduziert sich die Ionisationsrate mit
zunehmendem Ionisationspotential für q > 1 um Größenordnungen. Es ist unwahrschein-
lich, dass über Tunnelionisation hohe Ladungszustände erzeugt werden. In der Literatur
finden sich experimentelle Arbeiten, in denen mit Intensitäten von 1015 W/cm2 Ladungszu-
stände bis Ar 3+ beobachtet werden [77,83--86]. Das entspricht in etwa dem Fall UP = IP .

An dieser Stelle setzt der Effekt der hohen Dichte des Tropfens ein. Zum Einen werden
in einem Mikrometer großen Laserfokus instantan mehrere Atome ionisiert. Zum Anderen
bewegen sich die Elektronen außerhalb der Atome weiter unter dem Einfluss des Laserfeldes.
Die Auslenkung der Oszillationsbewegung kann über die quiver -Amplitude [90]

a = eE0

meω2 (2.4)

1 Ein von Ammosov, Delone und Krainov entwickeltes Modell zur Beschreibung der Tunnelionisation in
intensiven Feldern.
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bzw.

a [nm] = 1.358 ·
√

I [1014 W/cm2] · (λ [µm])2 (2.5)

abgeschätzt werden. Für I = 1015 W/cm2 und λ = 810 nm ergibt sich mit a = 2.8 nm
ein Vielfaches des Durchmessers eines Argon-Atoms von 0.188 nm [91]. In Folge stoßen
die Elektronen mit den benachbarten Atomen. Die Stoßprozesse

e + Ar → e + Ar 1+ + e (2.6)

stellen einen zusätzlichen Ionisationsmechanismus der Wechselwirkung dar, der im
Vergleich zur Tunnelionisation wesentlich effizienter ist. Abbildung 2.2 rechts zeigt
Elektronenstoß-Wirkungsquerschnitte für verschiedene Argon-Ionen. Mit Elektronen-
energien von UP = 61 eV können in den Nachbaratomen mit hohem Querschnitt La-
dungszustände Ar 1+ und Ar 2+ erzeugt werden. Der zunehmende Ionisationsgrad in der
Wechselwirkungszone führt wiederum zu einer erhöhten Energieaufnahme der Elektronen
aus dem Laserfeld. Über inverse Bremsstrahlung (IB) setzt ein kontinuierlicher Heizme-
chanismus 2 ein, der direkt mit der Elektronen- und Ionendichte ne, nI skaliert [95, 96] :

WIB = nenIZ 2/
√

I (2.7)

Z = 18 entspricht dabei der Kernladungszahl von Argon. Die steigende Elektronenenergie
erhöht die Stoßwahrscheinlichkeit für die Mehrfachionisation, so dass hohe Ladungszu-
stände mit q � 1 gebildet werden und die Elektronendichte überproportional zunimmt.
Folglich steigt die Heizrate der inversen Bremsstrahlung. Mit der sinkenden mittleren
freien Weglänge treten vermehrt inelastische Elektronenstöße auf. Dabei können Ionen
angeregt werden, die über Autoionisation [97] zusätzlich Ladungszustände erzeugen :

e + Ar q+ → e + Ar q+∗ (Anregung) (2.8)

Ar q+∗ → Ar (q+1)+ + e (Autoionisation) (2.9)

Aus dem Kreislauf entsteht eine hochkomplexe, nichtlineare Dynamik. Es bildet sich ein
mikroskopisches Plasma an der Tropfenoberfläche.

2 Andere Heizmechanismen, wie z.B. der Brunel- und anomale Skin-Effekt [92--94], werden erst bei
höheren Laserintensitäten > 1015 W/cm2 relevant. Sie können in dieser Arbeit vernachlässigt werden.
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2.1.2. Abschirmung

Die Ausbildung des Mikroplasmas ändert die optischen Eigenschaften des Tropfens. Nach
dem Drude-Modell [98] ist die Elektronendichte ne über die Plasmafrequenz

ωpl =

√
nee2

ε0me
(2.10)

mit der dielektrischen Funktion ε(ω) verknüpft :

εpl(ω) = 1−
ω2

pl

ω2 (2.11)

Die dielektrische Funktion beschreibt allgemein die Propagation eines Lichtfeldes der
Frequenz ω in einem Medium. Je nach Vorzeichen ist das Medium transparent εpl > 0
(ω > ωpl) oder reflektierend bzw. absorbierend εpl < 0 (ω < ωpl). Der Fall εpl = 0
bei ω = ωpl ist über die kritische Elektronendichte

nkrit = ε0meω
2

e2 (2.12)

bzw.

nkrit [cm-3] = 1.1 · 1021/(λ [µm])2 (2.13)

gegeben [99]. Für die Laserwellenlänge λ = 810 nm ist nkrit = 1.7 · 1021 cm-3. Ein Plasma
mit einer Elektronendichte ne < nkrit ist für die Frequenz ω transparent und wird als
optisch dünn bezeichnet. Analog beschreibt ne > nkrit ein optisch dichtes, intransparentes
Plasma.

Ein neutraler Argon-Tropfen ist mit ne � nkrit und εpl > 0 optisch dünn. Mit zunehmender
Elektronendichte steigt die Plasmafrequenz, die dielektrische Funktion fällt und die
Transmission reduziert sich. Es bildet sich ein sogenannter Plasmaspiegel [100--103].
Das bedeutet, dass das Plasma den Tropfen gegenüber dem Laserpuls abschirmt und
eine vollständige Ionisation verhindert [104, 105]. Die Reichweite der Abschirmung hängt
von der Dichte und der Temperatur der Elektronen im Plasma ab und kann über die
Debye-Länge abgeschätzt werden :

λD =
√
ε0kBTe

nee2 (2.14)
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bzw.

λD [nm] = 7.437 · 109 ·

√
Te [eV]

ne [cm−3] (2.15)

Für typische Werte von ne = 1021 cm-3 und Te = 100 eV [76] ergibt sich eine etwa 2 nm
dünne Schicht auf der Tropfenoberfläche, die durch den Laserpuls ionisiert werden kann.

Das Absinken des Wertes der dielektrischen Funktion ist besonders in der Anfangsphase
der Wechselwirkung relevant, in der sprunghaft eine Elektronendichte mit ne ≥ nkrit

erzeugt wird. Je intensiver der Laserpuls, desto schneller steigen Elektronendichte und
Plasmafrequenz. Unter Umständen wird die Rückseite des Laserpulses vollständig re-
flektiert. In diesem Fall kann es sinnvoll sein, die Intensität über eine Vergrößerung
der Pulslänge zugunsten einer längeren Wechselwirkungszeit zu reduzieren. Das erhöht
den Energiegewinn über inverse Bremsstrahlung und begünstigt die Erzeugung hoher
Ladungszustände.

2.1.3. Expansion des Plasmas

Die hohe Dichte und die Bewegung der Elektronen in der dünnen Plasmaschicht lassen
die Tropfenoberfläche expandieren. Ditmire et.al. beschreiben die Expansion in einem
Nanoplasma-Modell über eine Druckanalogie [65] : Heiße, hochenergetische Elektronen
können das Bindungspotential überwinden und die Tropfenoberfläche verlassen. Sie
werden als äußere Elektronen bezeichnet [14, 106,107] und erzeugen eine positive Über-
schussladung an der Oberfläche. Die resultierende elektrostatische Abstoßung bewirkt
einen Coulomb-Druck Pcoul. Sogenannte innere Elektronen dagegen propagieren innerhalb
der Plasmaschicht. Aus der Wechselwirkung mit dem Laserfeld können sie über inverse
Bremsstrahlung weiterhin Energie aufnehmen. Inelastische Stöße mit Ionenrümpfen und
anderen Elektronen wandeln die kinetische Energie mev 2

e /2 in eine ungerichtete, thermi-
sche Energie kBTe um und erzeugen einen hydrodynamischen Druck Phydro = nekBTe,
der den zweiten Beitrag zur Expansion liefert.

Pcoul und Phydro wirken auf unterschiedliche Art und Weise. Die Coulomb-Abstoßung
zwischen zwei Ladungen im Abstand r skaliert mit 1/r 2. Für den Coulomb-Druck als
Verhältnis von Kraft pro Fläche ergibt sich eine 1/r 4-Abhängigkeit. Er ist vorrangig auf
kurzen Distanzen relevant. Der hydrodynamische Druck dagegen zeigt mit Phydro ∼ ne

eine 1/r 3-Abhängigkeit. Er dominiert mit zunehmenden Abständen. Speziell im Fall der be-
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trachteten µm großen Tropfen überwiegt die hydrodynamische Expansion [66,99,108,109].

Die Expansion erfolgt sowohl nach außen in das Vakuum, als auch in das Tropfeninnere.
In beide Richtungen ist der Dichtegradient negativ. Die Ausbreitung in den Tropfen ist
mit einer Kompression verbunden und erzeugt Schockwellen [110--112]. Durch Stöße
zwischen Elektronen und Ionen entsteht ein Energietransport von der Oberfläche in das
Tropfenvolumen. Die Geschwindigkeit der Expansion ist über die Schallgeschwindigkeit
des Plasmas

cs =
√

Z kBTe

mi
(2.16)

gegeben [96] und hängt von der Elektronentemperatur Te, der Kernladungszahl Z und
über die Masse mi von der Trägheit der Ionen ab. Mit cs = 6.7 · 104 m/s = 0.067 µm/ps
für Te = 100 eV ergibt sich eine Dynamik auf Pikosekunden-Zeitskalen.

Die Ausdehnung der Plasmaschicht führt in Folge zu einer Abnahme der Elektronendichte
und einer Abkühlung. Elektronen, Ionen und hochenergetische Photonen werden emittiert.
Dabei kann ein Resonanzeffekt beobachtet werden, wenn die Elektronendichte erneut die
kritische Dichte nkrit durchläuft. Aufgrund der dreidimensionalen Kugelgeometrie tritt die
Resonanz in den Tropfen bei ne ≈ 3nkrit auf 3. Die Resonanz ist durch einen erhöhten
Energieübertrag aus dem Laserfeld gekennzeichnet und kann über einen Signalanstieg
in den Emissionskanälen detektiert werden. Das erlaubt die Angabe von zwei charak-
teristischen Zeitskalen : tres zur Ausbildung der Resonanz und tdis zum Absinken der
Elektronendichte unter den kritischen Wert 4.

In der Literatur findet sich eine Vielzahl an Experimenten, die sich mit Bestimmung dieser
Zeitskalen beschäftigen. Neben der Emission von Elektronen, Ionen und kurzwelliger
Strahlung im Röntgen-, XUV- und EUV-Bereich [11,66,108,109,113--117] wird Streuung
und Absorption der Laserstrahlung beobachtet [118--124]. Die Mehrheit der Experimente
untersucht kleine Edelgas-Cluster, deren Durchmesser kleiner als die Laserwellenlänge
ist. Diese werden vollständig durchionisiert. Die verwendeten Laserintensitäten liegen im
Bereich von 1017 W/cm2 bis 1019 W/cm2. Damit wird die Ausbildung der Resonanz typisch
innerhalb einiger hundert Femtosekunden beobachtet. Die anschließende Expansion erfolgt
langsamer und kann sich über mehrere Pikosekunden erstrecken. Im Fall einer moderaten

3 An Oberflächen liegt die Resonanz bei ne ≈ 2nkrit.
4 Die Zeit tdis wird in der Literatur oft als ’disassembly time’ bezeichnet.
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Laseranregung mit Intensitäten bis 1015 W/cm2 kann sich bereits die Ausbildung der
Resonanz bis in den Pikosekundenbereich schieben [66,125,126]. Auf der anderen Seite
beeinflusst die Targetgröße die Dynamik. Mit zunehmender Teilchenzahl verzögert sich
die Ausbildung der Resonanz, da sich die Expansion verlangsamt [109,113,114,127]. In
Systemen mit Mikrometer Abmessungen, wie sie in dieser Arbeit betrachtet werden, kann
sie bis zu Nanosekunden betragen [38,39,45,128].

2.1.4. Plasmafluoreszenz

Im Verlauf der Expansion kühlt das Plasma ab. Die Wahrscheinlichkeit für Stoßionisa-
tion sinkt, und Rekombination wird möglich. Aufgrund der Impulserhaltung ist für die
Rekombination eine Drei-Körper-Wechselwirkung mit einem Ion und zwei Elektronen
erforderlich, so dass das zusätzliche Elektron einen Impulsüberschuss aufnehmen kann.
Die Rekombination kann in den q − 1 Grundzustand

e + Ar q+ + e → Ar (q-1)+ + e (2.17)

oder einen angeregten Zustand

e + Ar q+ + e → Ar (q-1)+∗ + e (2.18)

erfolgen. In einer Zwei-Körper-Wechselwirkung ist weiterhin die Anregung von Ionen bei
Erhaltung des Ladungszustandes möglich (2.8),

e + Ar q+ → e + Ar q+∗

wobei das angeregte Ion anschließend über Autoionisation (2.9)

Ar q+∗ → Ar (q+1)+ + e

in einen höheren Ladungszustand gelangen kann oder durch Emission eines Photons in
einen energetisch niedrigeren Zustand übergeht :

Ar q+∗ → Ar q+ + hν (2.19)

Die Prozesse treten während der gesamten Expansionsphase auf, so dass sich der Plasma-
zustand noch Nanosekunden nach der Laseranregung ändert. Abbildung 2.3 bietet eine
schematische Übersicht. Abhängig von den Ladungszuständen q und den inneratomaren
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Übergängen Eq,1 ← Eq,2 ergeben sich charakteristische Photonenenergien

hν = Eq,2 − Eq,1 (2.20)

und es wird ein diskretes Linienspektrum emittiert. Die Fluoreszenz im extrem-ultravioletten
Wellenlängenbereich stellt die Strahlungsquelle für die spektroskopischen Untersuchungen
dieser Arbeit dar.
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Abbildung 2.3.: Schematische Darstellung der Wechselwirkungsprozesse : (a) Ionisation durch
das NIR-Laserfeld h̄ω. (b) Die Elektronen können mit den Nachbaratomen stoßen und weitere
Elektronen freisetzen. Je höher die Energie der Primärelektronen, desto wirkungsvoller ist die
Stoßionisation. (c) Mit geringen Energien werden gebundenen Elektronen durch Stöße nicht
freigesetzt, sondern in höhere Energieniveaus angeregt. (d) In den angeregten Ionen kann
Autoionisation auftreten. Über (b)-(d) können hohe Ladungszustände entstehen. In einer Drei-
Körper-Wechselwirkung können Elektronen von außerhalb mit den Ionenrümpfen rekombinieren
(e) und schließlich in inneratomaren Übergängen durch Fluoreszenz EUV-Photonen hν emittieren
(f). Modifiziert aus [129].
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2.1.5. Spektroskopische Notation

Die eindeutige Bezeichnung der Energieniveaus in einem Atom erfolgt über einen Satz von
Quantenzahlen. Diese Thematik wird umfassend in der Literatur beschrieben, z.B. [130].
Der folgende Abschnitt konzentriert sich auf ausgewählte Aspekte, die für das Verständnis
der Arbeit relevant sind.

Ein einzelner Elektronenzustand wird über die Hauptquantenzahl n zur Angabe der
Elektronenschale, die Neben- oder Bahndrehimpulsquantenzahl l für die Orbitale, die
magnetische Quantenzahl m für die Orientierung des Bahndrehimpulses sowie den Spin s
vollständig beschrieben. Der Gesamtdrehimpuls des Elektrons j setzt sich aus der Summe
aus Bahndrehimpuls und Spin zusammen. Es gilt

n = 1, 2, 3, 4, . . . ,∞ = K, L,M,N, . . . (2.21)

l = 0, 1, 2, 3, . . . , n − 1 = s, p, d, f, . . . (2.22)

m = −l , . . . , 0, . . . , l (2.23)

s = ± 1/2 (2.24)

j = l + s (2.25)

Der Übergang eines Elektrons aus einem energetisch hohen in einen freien energetisch
tieferen Zustand kann unter der Emission eines Photons erfolgen. Aufgrund der Drehim-
pulserhaltung ergeben sich dabei folgende Auswahlregeln :

∆l = ±1 (2.26)

∆m = 0,±1 (2.27)

∆s = 0 (2.28)

In Systemen mit mehreren Elektronen tritt durch die Wechselwirkung untereinander
eine zusätzliche Kopplung der Drehimpulse auf. In leichten Atomen mit wenigen Elek-
tronen dominiert die elektrostatische Coulomb-Abstoßung gegenüber der Dipol-Dipol-
Wechselwirkung. Formal wird der Effekt durch die LS-Kopplung beschrieben. Dabei
wird davon ausgegangen, dass die gegenseitige Beeinflussung von Bahndrehimpuls und
Spin gerade vernachlässigt werden kann. Die Drehimpulse der einzelnen Elektronen kön-
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nen unabhängig voneinander aufaddiert und zu einem gekoppelten Gesamtdrehimpuls J
zusammengesetzt werden. Für den Gesamtbahndrehimpuls L sowie des Gesamtspin S
gilt 5 :

L =
∑

i
li (2.29)

S =
∑

i
si (2.30)

Der Gesamtdrehimpuls der Elektronenhülle ergibt sich zu :

J = L + S (2.31)

Für schwere Atome mit hoher Elektronenzahl ist die Spin-Bahn-Kopplung nicht mehr
vernachlässigbar. In diesem Fall wird die jj-Kopplung verwendet. Bahndrehimpuls und
Spin der Elektronen werden zu Einzel-Gesamtdrehimpulsen ji zusammengefasst,

ji = li + si (2.32)

aus denen der Gesamtdrehimpuls der Elektronenhülle resultiert :

J =
∑

i
ji (2.33)

Der Übergang von der LS- zur jj-Kopplung mit zunehmender Kernladungszahl Z macht
sich in einer zusätzlichen Aufspaltung der Energieniveaus bemerkbar. Nach [130] ist
die jj-Kopplung für Z > 30 relevant. In dieser Arbeit wird für Argon mit Z = 18 die
LS-Kopplung zur Bestimmung des Gesamtdrehimpulses der Elektronenhülle verwendet. J
ist darüber hinaus mit dem statistischen Gewicht g verbunden :

g = 2J + 1 (2.34)

Im Allgemeinen beschreibt das statistische Gewicht die Anzahl mikroskopischer Zustände
in einem makroskopischen System. Hier entspricht es der Anzahl der energetisch entarteten
Unterniveaus in der Elektronenhülle, also der Gesamtheit der möglichen Besetzungszu-
stände für ein Elektron.

5 Es handelt sich hierbei um vektorielle Additionen.
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Abbildung 2.4.: Besetzung der Elektronenschalen in den Coulomb-verschobenen Übergängen
Ar 5+ 3p←4d und Ar 7+ 3p←4d [131]. Aufgrund der geringeren Elektronenzahl ist für Ar 7+
3p←4d die Anziehungskraft des Atomkerns und damit die Verschiebung der Energieniveaus
stärker ausgeprägt. Trotz identischem Schalenübergang ist die emittierte Photonenenergie
unterschiedlich.

Die Energieniveaus können anhand der Elektronenkonfiguration unter Verwendung der
Haupt- und Nebenquantenzahlen n, l identifiziert werden. In der üblichen Schreibweise
nlx werden die Elektronenschalen als Ziffer, die Orbitale als Buchstabe und die Anzahl
der Elektronen pro Orbital als Index geschrieben. Für ein neutrales Argon-Atom im
Grundzustand lautet die Bezeichnung

1s2 2s2 2p6 3s2 3p6 .

Mit Z = 18 ist die Elektronenschale bis zum 3p-Orbital vollbesetzt und abgeschlossen.
Ein Fluoreszenzübergang Eq,1 ← Eq,2 in einem Argon-Ion im Ladungszustand q = 5 ist
beispielsweise

Ar 5+ 1s2 2s2 2p6 3s2 3p ← 1s2 2s2 2p6 3s2 4d .

Die vollständige Elektronenkonfiguration kann der NIST-Datenbank [131] entnommen
werden. Es bietet sich an, die Notation auf die Angabe des Leuchtelektrons zu vereinfa-
chen :

Ar 5+ 3p← 4d

In Verbindung mit dem Ladungszustand und der Energie bzw. Wellenlänge des emittier-
ten Photons ist die Bezeichnung eindeutig. Abbildung 2.4 veranschaulicht das Prinzip
anhand der Coulomb-verschobenen Übergänge Ar 5+ 3p←4d und Ar 7+ 3p←4d, also ein
identischer Schalenübergang in verschiedenen Ladungszuständen. Für Ar 5+ 3p←4d sind
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die Elektronenschalen bis zum 3s-Orbital vollständig besetzt, der Übergang erfolgt in
den Grundzustand. Ar 7+ 3p←4d entspricht mit einem leeren 3s-Orbital dagegen einem
Übergang in einen angeregten Zustand. Die geringere Anzahl von Elektronen in der Hülle
bewirkt eine stärkere Anziehung durch den Atomkern, so dass sich die Energieniveaus
verschieben. Als Folge ist die emittierte Photonenenergie für Ar 7+ 3p←4d größer und
die Übergänge werden unterscheidbar :

Ar 5+ 3p←4d : hν = 56 eV = 21.9 nm

Ar 7+ 3p←4d : hν = 69 eV = 17.9 nm
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2.2. Beschreibung des Plasmazustandes

Der Abschnitt beschreibt die Methoden zur Charakterisierung des Plasmazustandes. Es
wird gezeigt, wie aus Fluoreszenzspektren Informationen über die Elektronentemperatur
und -dichte extrahiert werden können. Anschließend wird eine Simulation zur Beschreibung
der Plasmadynamik vorgestellt.

2.2.1. Lokales Thermodynamisches Gleichgewicht

Die Beschreibung des Plasmas erfordert die Betrachtung aller freien Elektronen, Ionen
und ihrer Wechselwirkungen untereinander. Diese Zusammenhänge sind in Systemen
mit hoher Teilchendichte komplex und schwer zu erfassen. In einer makroskopischen
Vereinfachung kann das Plasma über Gleichgewichtsmodelle angenähert werden, so dass
eine Charakterisierung anhand von Verteilungsfunktionen möglich ist [68,69,132]. Für
die Energie bzw. Geschwindigkeit der Elektronen und Ionen wird typisch eine Maxwell-
Verteilung

f (v) = 4π
(

m
2π kBT

)3/2

v 2 exp
[
− mv 2

2π kBT

]
(2.35)

angenommen. Die Besetzungsdichten nq in den Energieniveaus Eq können in Bezug zum
Grundzustand n0 und der Elektronenenergie Te über eine Boltzmann-Verteilung

nq

n0
= gq

g0
exp
[
− Eq

kBTe

]
(2.36)

beschrieben werden. Hierbei ist g = 2J + 1 das statistische Gewicht und J der Gesamt-
drehimpuls der Elektronenhülle. Das Verhältnis der Besetzungsdichten in verschiedenen
Ladungszustände nq und nq+1 ist über die Saha-Gleichung

nq+1ne

nq
= gq+1

gq

2(2πmekBTe)3/2

h3 exp
[
−Eq+1 − Eq + EIP,q

kBTe

]
(2.37)

gegeben. Die Energiedifferenz Eq+1 − Eq ist über das Ionisationspotential EIP,q mit dem
Grundzustand verknüpft, s. Abbildung 2.5. Der Term

√
2πmekBT/h entspricht dem

Reziproken der thermischen Wellenlänge eines Elektrons, so dass
(√

2πmekBT/h
)3 als

Phasenraum der möglichen Besetzungszustände interpretiert werden kann. Der Vorfaktor
2 beschreibt das statistische Gewicht eines Elektrons.
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Abbildung 2.5: Veranschaulichung der
Energie-Terme der Besetzungsstatistiken.
links : Die Boltzmann-Gleichung (2.36) steht
direkt im Bezug zum Grundzustand.
rechts : In der Saha-Gleichung (2.37) erfolgt
die Verbindung zum Grundzustand über das
Ionisationspotential EIP,q.

In der Anwendung der Verteilungsfunktionen muss allerdings die Frage nach der Gül-
tigkeit berücksichtigt werden. Es ist unrealistisch, die gesamte Plasmaschicht als eine
homogene Struktur im thermodynamischen Gleichgewicht zu betrachten. Entlang der
Propagationsachse der Laserstrahlung und in den Randgebieten des Plasmas treten hohe
Dichte- und Temperaturgradienten auf. Es kann aber angenommen werden, dass sich
innerhalb des Plasmas kleine Bereiche mit annähernd konstanter Dichte und Temperatur
ausbilden. In diesem Fall liegt ein lokal begrenztes, thermodynamisches Gleichgewicht
(local thermodynamic equilibrium, LTE) vor, das über die o.g. Verteilungsfunktionen
beschrieben werden kann. Die räumliche Ausdehnung der Bereiche orientiert sich an
den Änderungen von Dichte und Temperatur, so dass der Einfluss von Inhomogenitäten
vernachlässigt werden kann. Gleichermaßen werden zeitlichen Änderungen als langsam
gegenüber den Stoßfrequenzen betrachtet. Das bedeutet, dass die Elektronenenergien
gering sind und sich keine Hotspots bilden.

Die Plasmaschicht kann als quasi-neutral betrachtet werden. Lokal kann ein hoher Ionisa-
tionsgrad vorliegen, aber nach außen kompensieren sich die Ladungen der Elektronen und
Ionen. Die Annahme ist möglich, solange der Anteil äußerer Elektronen gering ist und
ausreichend innere Elektronen in der Plasmaschicht propagieren. Für hohe Laserintensitä-
ten und hohe Elektronenenergien versagt die Annahme. Bei moderaten Intensitäten bis
1015 W/cm2 und Mikrometer großen Systemen kann sie dagegen angewendet werden. Aus
der Quasi-Neutralität folgt, dass eine homogene Abschirmung der Elektronen und Ionen
vorliegt. Damit ergibt sich eine charakteristische Ausdehnung der Gleichgewichtsbereiche,
die klein im Vergleich zur Debye-Abschirmlänge (2.14) ist : L� λD.
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2.2.2. Bestimmung von Plasmaeigenschaften

Die Spektroskopie der Plasmafluoreszenz erlaubt eine umfangreiche Charakterisierung
der Laser-Tropfen-Wechselwirkung. Die beobachteten Emissionslinien geben Auskunft
über den Ionisationsgrad, der im Plasma erzeugt wird. Mit Hilfe der NIST-Datenbank
[131] kann für jeden Übergang die exakte Elektronenkonfiguration identifiziert werden.
Darüber hinaus kann aus gemessenen Spektren die Temperatur und die Dichte der
Elektronen im Plasma bestimmt werden. Dazu werden unter der Annahme eines lokalen
thermodynamischem Gleichgewicht die Signalstärken der Emissionslinien ausgewertet. Das
Verfahren wird umfangreich in der Literatur beschrieben, z.B. [68,69,133--138], und findet
speziell Anwendung in der Laserinduzierten Plasmaspektroskopie (laser-induced breakdown
spectroscopy, LIBS) [139--144]. Es beruht auf dem Ansatz, dass die Emissionsstärke Ik
eines Überganges k gleichermaßen mit der Besetzungsdichte nk , der Frequenz νk und
dem Einstein-Koeffizienten Ak als Übergangswahrscheinlichkeit skaliert,

Ik ∼ hνkAknk (2.38)

so dass mit einer Proportionalitätskonstante ck

Ik = ck · hνkAknk (2.39)

geschrieben werden kann. An dieser Stelle wird davon ausgegangen, dass Ik in Bezug auf die
spektrale Sensitivität des Messgerätes korrigiert ist 6. In einem lokalen thermodynamischem
Gleichgewicht ist die Besetzungsdichte nk der Elektronen über eine Boltzmann-Verteilung
(2.36)

nk

n0
= gk

g0
exp
[
− Ek

kBTe

]
mit der Temperatur der Elektronen Te verknüpft, also

Ik = ck · hνkAk · n0
gk

g0
exp
[
− Ek

kBTe

]
(2.40)

Ik
Akgkνk

= ck · h ·
n0

g0
exp
[
− Ek

kBTe

]
(2.41)

ln
[

Ik
Akgkνk

]
= ln

[
ckhn0

g0

]
− Ek

kBTe
. (2.42)

6 Transmission von Filtern, Quanteneffizienz des Detektors, etc.
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Es resultiert eine Geradengleichung y = ax +b mit x = Ek = hνk und y = ln [Ik/Akgkνk ].
Der Anstieg a = −1/kBTe bestimmt die Elektronentemperatur. In dieser Form ist es
nicht erforderlich, die Konstante ck oder den Bezug zum Grundzustand n0, g0 zu kennen.
Werden mehrere Emissionslinien aus unterschiedlichen Übergängen k in ein und demselben
Ladungszustand q beobachtet, kann eine lineare Regression durchgeführt werden. In dem
sogenannten Boltzmann-Plot erhöht sich die Genauigkeit von Te erheblich gegenüber
einer Einzelmessung.

In einer ähnlichen Rechnung kann das Verhältnis der Signalstärken zweier Emissionslinien
in unterschiedlichen Ladungszuständen gebildet werden :

Ik
Ii

= ckhνkAknk

cihνiAini
(2.43)

Dabei bezeichnet der Index i einen Übergang im Ladungszustand q, und der Index k
einen Übergang im Ladungszustand q + 1. In diesem Fall werden die Besetzungsdichten
nk , ni über die Saha-Gleichung (2.37)

nkne

ni
= gk

gi

2(2πmekBTe)3/2

h3 exp
[
−Ek − Ei + EIP,i

kBTe

]
beschrieben. Wird ck = ci gesetzt, folgt

Ik
Ii

= Akgkνk

Aigiνi
· 2(2πmekBTe)3/2

neh3 exp
[
−Ek − Ei + EIP,i

kBTe

]
(2.44)

Die Form kann ebenfalls in eine Geradengleichung y = ax + b umgeschrieben werden :

ln
[

Ik
Ii

]
− ln

[
Akgkνk

Aigiνi

]
= ln

[
2(2πmekBTe)3/2

neh3

]
− Ek − Ei + EIP,i

kBTe
(2.45)

Analog zum Boltzmann-Plot kann auch hier eine lineare Regression durchgeführt werden,
wenn mehrere Emissionslinien i , k in den Ladungszuständen q und q + 1 vorliegen. Im
Parameter b ist die Elektronendichte ne enthalten. Durch die Verhältnisbildung der
Signalstärken Ik/Ii ist die Kenntnis der Grundzustandsbesetzung n0,i , g0,i und n0,k , g0,k

nicht erforderlich. Dieser Schritt setzt allerdings ebenso wie das Setzen von ck = ci eine
gewisse Homogenität des Plasmas voraus. In der Anwendung muss bedacht werden, dass
diese Annahmen im Experiment eventuell nicht gegeben sind.
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2.2.3. Hydrodynamische Simulation der Plasmadynamik

Mit den Näherungen des lokalen thermodynamischen Gleichgewichtes und den makrosko-
pischen Verteilungsfunktionen ist es nicht nur möglich, die Plasmaparameter experimentell
zu bestimmen. Gleichermaßen kann die Dynamik des Plasmas in einem hydrodynamischen
Modell beschrieben und simuliert werden. In dieser Arbeit wird der Helios-Code [145]
eingesetzt, der das Plasma als eindimensionales Fluid aus Elektronen und Ionen betrachtet,
z.B. [146--148]. Die zeitliche Entwicklung des Plasmas wird anhand von Bewegungs-
und Ratengleichungen berechnet. Die Energien der Elektronen und Ionen werden in
einem Zwei-Temperatur-Modell unabhängig voneinander betrachtet. Über Strahlungs-
und Stoßprozesse ist ein Austausch von Energie möglich. Der Energieübertrag aus dem
Laserfeld in das Plasma ist über inverse Bremsstrahlung realisiert.

Die Simulation liefert Aussagen über Dichte, Temperatur und Ladungszustände im Plasma
während und nach der Wechselwirkung mit dem Laserpuls. Damit ist es einerseits mög-
lich, die Dynamik des Plasmas schrittweise nachzuvollziehen. Andererseits ist der direkte
Vergleich mit experimentellen Daten möglich, die aus Fluoreszenzspektren extrahiert
werden können. Die Reduzierung auf eine Dimension bringt allerdings Grenzen des Mo-
dells mit sich. Räumliche Effekte wie Plasmawellen auf der Tropfenoberfläche [110--112]
oder Feldüberhöhung an der Tropfenrückseite durch Mie-Streuung [149, 150] werden
nicht erfasst. Gerade Letzteres ist für ein Verhältnis Tropfengröße > Laserwellenlänge
relevant [151--153]. In gleichem Maße werden Energietransporte sowie Dichte- und Tem-
peraturgradienten innerhalb des Tropfens nur entlang einer Richtung betrachtet, so dass
die Freiheitsgrade eingeschränkt sind. Als Konsequenz muss davon ausgegangen werden,
dass die Dynamik des Plasmas in der Simulation unterschätzt wird. Dennoch zeigt sich im
Vergleich mit einer komplexeren, mehrdimensionalen Simulationen in gewissem Rahmen
eine gute Übereinstimmung [154].

Die Rechnungen wurden von Mohammed Shihab in der Arbeitsgruppe Redmer an der
Universität Rostock durchgeführt. Dabei wurde die Simulation an die experimentellen
Vorgaben dieser Arbeit angepasst. Das bedeutet, dass explizit 10 µm große Argon-Tropfen
mit Festkörperdichte und Laserpulse mit Intensitäten von 1015 W/cm2 bei einer Wellen-
länge von 800 nm betrachtet wurden. Abbildung 2.6 zeigt als ein erstes Ergebnis der
Simulation die Entwicklung der Elektronentemperatur und der Ionenverteilung während
der Expansionsphase nach Anregung mit einem 100 fs langen Laserpuls. In der Wechselwir-
kung wird sprunghaft ein heißes Plasma mit Te ≈ 250 eV erzeugt. Die hohe Temperatur
entspricht einem Vielfachen des ponderomotiven Potentials der Laseranregung. Hier zeigt
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Abbildung 2.6.: Elektronentemperatur der Tropfenoberfläche (links) und Ionendichten in der
Plasmaschicht (rechts) während der Expansion. Die Temperatur zeigt in der Wechselwirkung mit
dem Laserpuls einen sprunghaften Anstieg. Die Abkühlung erstreckt sich stufenweise bis in den
Nanosekundenbereich. In der Abkühlphase bilden sich hohe Ladungszustände. Die gestrichelten
Linien in der rechten Abbildung überbrücken die Datenpunkte bei t = 1 ns und t = 2 ns.

sich die Auswirkung der inversen Bremsstrahlung als zusätzlicher Heizprozess. Nach
dem Abklingen des Laserfeldes beginnt das Plasma zu expandieren und kühlt schnell
ab. Innerhalb von 100 ps sinkt die Temperatur auf Te ≈ 20 eV. Der Wert bleibt bis in
den Nanosekundenbereich annähernd erhalten. In dieser Phase der Abkühlung entstehen
durch Elektronenstoß hochgeladene Ionen. In der Simulation werden Ladungszustände
bis q = 8 beobachtet. Mit den Ionisationspotentialen von Ip(Ar 7+) ≈ 150 eV und
Ip(Ar 8+) ≈ 400 eV ist das realistisch. Es zeigt sich, dass die hohen Ladungszustände
vorrangig in der Anfangsphase mit hoher Elektronentemperatur entstehen. Mit zuneh-
mender Expansionszeit und Abkühlung tritt Rekombination auf und der Ionisationsgrad
sinkt. In Bezug auf Abbildung 2.6 rechts kann angenommen werden, dass die abneh-
menden Häufigkeiten von Ar 7+ und Ar 8+ durch Rekombination die Anteile von Ar 4+
und Ar 5+ erhöhen. Die niedrigen Ladungszustände entwickeln sich um mehrere hundert
Pikosekunden verzögert zur Laseranregung und bei geringen Temperaturen. Es wird
eine stark inhomogene Verteilung beobachtet, die auf eine komplexe Dynamik in der
Plasmaschicht schließen lässt. Die Simulation zeigt, dass je nach ionischer Zusammenset-
zung eine charakteristische Emission für die unterschiedlichen Phasen der Expansion zu
erwarten ist.
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3. Experimenteller Aufbau

Das Kapitel beschreibt die experimentelle Umsetzung des Versuches. Abbildung 3.1 zeigt
den schematischen Aufbau : Intensive, ultrakurze Laserpulse werden auf einen Strahl aus
kryogen gekühlten, flüssigen, µm großen Argon-Tropfen fokussiert. In der Wechselwir-
kung entsteht hochenergetische Fluoreszenzstrahlung, die über ein EUV-Spektrometer
detektiert wird. Das Spektrometer ist senkrecht zur Laser-Tropfen-Ebene ausgerichtet.
Es wurde im Rahmen dieser Arbeit entwickelt und aufgebaut. Zusätzlich wird die Trans-
mission der Laserpulse durch die Tropfen gemessen. Die NIR-Transmission entspricht im
Gegensatz zur zeitlich verzögerten EUV-Emission einer instantanen Response und bietet
einen zusätzlichen Reaktionskanal. Das Experiment wird unter Vakuum-Bedingungen
durchgeführt.

Der erste Teil des Kapitels konzentriert sich auf die Aspekte der Lasertechnik. Im zweiten
Teil wird auf die Erzeugung des Tropfenstrahls eingegangen, und in Teil drei die Entwick-
lung und Inbetriebnahme des EUV-Spektrometers beschrieben. Neben dem Spektrometer
wurde in dieser Arbeit die Vakuum-Kammer konstruiert, an der das Experiment durchge-
führt wurde, s. Abbildung 3.2. Sie wird im Anhang A.4 vorgestellt.
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Abbildung 3.1.: Schematische Darstellung des Experimentes : Intensive, ultrakurze Laserpulse
werden auf einen Strahl aus flüssigen, µm großen Argon-Tropfen fokussiert. Die EUV-Emission
aus den Tropfen und die NIR-Transmission der Laserpulse durch den Tropfen werden detektiert.
Das EUV-Spektrometer ist senkrecht zur Laser-Tropfen-Ebene ausgerichtet.

EUV-Emission

x

z

yPumpePumpe

Abmaße
700 x Ø400 mm

Tropfenstrahl

Laserstrahl

Abbildung 3.2.: Schematische Darstellung der Vakuum-Kammer, an der das Experiment durch-
geführt wurde. Sie wird im Anhang A.4 genauer vorgestellt. Die Ausrichtung von Laserstrahl,
Tropfenstrahl und EUV-Spektrometer sind analog zu Abbildung 3.1 skizziert.

24



3.1. Intensive, ultrakurze Laserpulse

Die Experimente zur Untersuchung der EUV-Fluoreszenz aus Mikrometer großen Tropfen
erfordern hohe Laserintensitäten, die durch den Einsatz ultrakurzer Laserpulse erreicht
werden. Bei einer Pulsenergie von Ep = 1mJ und einer zeitlichen Kompression auf eine
Pulslänge von τ = 100 fs beträgt die beträgt die Spitzenleistung pro Puls bereits mehrere
Gigawatt. Mit der zusätzlichen Fokussierung auf eine Spotgröße von wenigen 10 µm
ergeben sich Intensitäten bis zu 1015 W/cm2. Die Geometrie der Fokussierung hängt dabei
im Wesentlichen von der Brennweite und dem Strahldurchmesser ab.

Im Folgenden werden die Aspekte der Strahlfokussierung zum Erreichen hoher Laserinten-
sitäten beschrieben. Daran anknüpfend werden die Phase der Laserpulse und weiterführend
die Möglichkeiten der Pulsformung diskutiert. Abschließend wird das in dieser Arbeit
verwendete Femtosekunden-Lasersystem vorgestellt.

3.1.1. Fokussierung Gauß’scher Strahlen

Das elektrische Feld eines Laserpulses entlang der Propagationsachse z ist durch

E (z , t) = E0 exp [−i(ωt − kz)] (3.1)

gegeben. Das räumliche Strahlprofil des Laserpulses hat typisch die Form einer TEM00 -
Mode und kann als gaußförmig angesehen werden. E0 ist die Amplitude, ω die Frequenz
und k die Wellenzahl. Der Term kz beschreibt die ebenen Wellenfronten des Laser-
strahls als Näherung unendlich ausgedehnter Kugelwellen. Die Ausbreitungsrichtung
des Laserfeldes ist senkrecht zu den Wellenfronten. Im Fall einer Fokussierung wer-
den die Wellenfronten gekrümmt und können durch Kugelwellen mit endlichem Radius
approximiert werden :

E (z , t) = E0
exp [−i(ωt − kz)]

kz (3.2)

Der Übergang zwischen ebenen und Kugelwellen ermöglicht es, die Fokusgeometrie zu
definieren [155,156]. Abbildung 3.3 zeigt schematisch den Strahlverlauf. Der Strahlradius

25



2 w0

2 zR

z

Θ w(z)

Abbildung 3.3.: Strahlgeometrie im Fokus mit Strahltaille w0 und Rayleigh-Länge zR . Der
Fokus kann über die Krümmung R der Wellenfronten charakterisiert werden : Im Nahfeld um
den Fokus (|z | � zR) propagieren ebene Wellen : R →∞. Für |z | = zR entspricht die Form
einer Kugelwelle mit R → min. Im Fernfeld (|z | � zR) ist wieder eine Näherung als ebene
Welle möglich : R ≈ z .

w(z) folgt der Form

w(z) = w0

√
1 +

(
λ z
π n w 2

0

)2

. (3.3)

Dabei ist λ ist die Wellenlänge des Laserlichtes und n der Brechungsindex. Die Strahltaille

w0 =
√
λ zR

π n (3.4)

entspricht dem minimalen Radius im Fokuspunkt. Die zweite wichtige geometrische Größe
ist die Rayleigh-Länge,

zR = π n w 2
0

λ
(3.5)

die den Bereich der annähernd beugungsbegrenzten Propagation beschreibt. Im Abstand
|z | = zR hat sich der Strahlradius gerade um den Faktor

√
2 vergrößert :

w(zR) =
√

2 w0 (3.6)

An dieser Stelle ist der Radius der Kugelwellen minimal. Im Fokus |z | � zR und im
Fernfeld |z | � zR liegen ebene Wellen vor. Über die Divergenz des Laserstrahls Θ
außerhalb der Rayleigh-Zone erfolgt die Verbindung zum Strahldurchmesser 2w(f ) und
zur Brennweite f :

tan Θ =
√

2 w0

zR
= w(f )

f (3.7)
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Abbildung 3.4: Intensitätsverteilung I(z , r)
im Fokus für die Lasereinstellungen Ep =
1.46 mJ und τ = 100 fs. Aus der Strahl-
geometrie ergibt sich ein Fokusdurchmesser
von 2w0 = 50 µm und eine Rayleigh-Länge
von 2zR = 5 mm. Die Spitzenintensität bei
z , r = 0 beträgt I0 = 8.8 · 1014 W/cm2.

Für 2w(f ) = 10mm und f = 500mm ist beispielsweise der Fokusdurchmesser 2w0 =
50 µm und die Rayleigh-Länge 2zR = 5mm. Das entspricht der in dieser Arbeit genutzten
Strahlgeometrie. Die Intensitätsverteilung I(z , r) im Bereich des Fokus ist über

I(z , r) = I0
(

w 2
0

w 2(z)

)
exp
[
−2r 2

w 2(z)

]
(3.8)

gegeben, wobei die Spitzenintensität I0 neben der Fokusgröße von den Lasereinstellungen
Pulsenergie Ep und Pulslänge τ abhängt :

I0 = Ep/τ

πw 2
0

(3.9)

Abbildung 3.4 zeigt mit Ep = 1.46mJ und τ = 100 fs eine typische Intensitätsverteilung
dieser Arbeit.

3.1.2. Gechirpte Pulse

Femtosekunden-Laserpulse sind durch ein breites Frequenzspektrum gekennzeichnet. Zeit-
und Spektralbereich des elektrischen Feldes sind über die Fouriertransformation :

Ẽ (ω) =
∞∫

−∞

E (t) exp[−iωt] dt (3.10)

bzw. die Rücktransformation

E (t) = 1
2π

∞∫
−∞

Ẽ (ω) exp[iωt] dω (3.11)
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Abbildung 3.5.: Erzeugung ultrakurzer Laserpulse durch konstruktive und destruktive Interfe-
renz spektraler Moden. Je größer die spektrale Breite ∆ν, desto kleiner wird die Pulslänge τ.

miteinander verknüpft. Die Überlagerung der Spektralkomponenten ermöglicht über kon-
struktive und destruktive Interferenz die Formung von Pulsen im Femtosekundenbereich.
Je breiter das Frequenzspektrum, umso mehr Moden können miteinander interferieren,
und umso kürzer kann der Puls werden. Der Zusammenhang ist graphisch in Abbildung
3.5 dargestellt und wird mathematisch durch das Pulslängen-Bandbreiten-Produkt (PBP)
beschrieben :

τ ·∆ν ≥ K (3.12)

τ ist die Pulslänge und ∆ν = ∆ω/2π die spektrale Breite, jeweils in FWHM-Notation 7.
Die Konstante K ist abhängig von der Pulsform. Für gaußförmige Pulse ist K = 0.441
[157, 158]. Das Pulslängen-Bandbreiten-Produkt gibt die minimal mögliche Pulslänge
für eine gegebene spektrale Breite an. Das Minimum wird erreicht, wenn die zeitliche
Phase und die Frequenz im Verlauf des Pulses konstant sind. Das entspricht der idea-
len Überlagerung der spektralen Moden. Ein solcher Puls wird als fourier-limitiert oder
bandbreitenbegrenzt bezeichnet. Ändern sich Phase und Frequenz mit der Zeit, sind die
Moden im Pulsverlauf gegeneinander verschoben. Es ergeben sich sogenannte gechirpte
Pulse 8 und die Pulslänge nimmt zu : τ ·∆ν > K . Die Pulsintensität I ∼ 1/τ ist in dem
Fall reduziert.

Der Einfluss der Phase auf den Frequenzverlauf des Pulses wird in einer Taylorentwicklung
deutlich. Das elektrische Feld eines Laserpulses kann vereinfacht in der Form

E (t) = A(t) exp [−i(ω0t −ϕ(t))] (3.13)

7 Full Width at Half Maximum
8 in Anlehnung an die Frequenzänderung bei Vogelgezwitscher
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Abbildung 3.6.: Pulsformen in Abhängigkeit von der zeitlichen Phase ϕ(t). (a) Bandbreiten-
begrenzter Puls mit minimaler Pulslänge, Phasenterme ab zweiter Ordnung sind gleich null.
(b,c) Positiv bzw. negativ linear gechirpte Pulse durch eine quadratische Phase. Je nach Stärke
des Chirps ändert sich die Pulslänge. (d) Amplitudenmodulation durch eine kubischen Phase.

geschrieben werden. Die Einhüllende ist für gaußförmige Pulse A(t) = A0 exp [−t2/τ2].
ω0 ist die Mittenfrequenz des Spektrums, ω0t −ϕ(t) die instantane Phase und ϕ(t)
die relative Phase des Pulses. Der Frequenzverlauf ω(t) ergibt sich aus der zeitlichen
Ableitung der instantanen Phase :

ω(t) = ω0 −
∂ϕ(t)
∂t (3.14)

Mit der Taylorentwicklung von ϕ(t) um t0 zeigen sich die Auswirkungen einer Zeitab-
hängigkeit auf den Frequenzverlauf :

ω(t) = ω0 −
∂

∂t

(
ϕ(t0) +ϕ′(t0) · (t − t0)

+ 1
2ϕ
′′(t0) · (t − t0)2 + 1

6ϕ
′′′(t0) · (t − t0)3 + · · ·

)
(3.15)

Der erste Term ϕ(t0) ist eine Konstante, die in der Zeitableitung wegfällt. Der zweite
Term ϕ′(t0) entspricht der Gruppenverzögerungszeit des gesamten Pulses. Diese beiden
Terme haben keinen Einfluss auf die Pulslänge, ω(t) bleibt zeitlich konstant. Erst Terme
höherer Ordnung ändern den Frequenzverlauf und erzeugen gechirpte Pulse. Die qua-
dratische Zeitabhängigkeit der Phase ϕ′′(t0) führt in der Zeitableitung zu einer linearen
Frequenzänderung (linearer Chirp), die kubische Zeitabhängigkeit ϕ′′′(t0) zu einer qua-
dratischen Frequenzänderung (quadratischer Chirp), usw. Abbildung 3.6 veranschaulicht
die Auswirkung des Frequenzverlaufes auf die Pulsform.
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3.1.3. Pulsformung

Die Laserpulse können im Zeit- und im Frequenzraum moduliert werden [24, 159--
164]. Dabei besteht jeweils Zugriff auf die Amplituden- und die Phasenfunktionen des
Pulses. Die Modulation der Amplitude erfolgt über eine Abschwächung einzelner Moden.
Diese Methode wird in dieser Arbeit nicht verwendet. Es wird sich zeigen, dass der
Amplitudenverlauf des Pulses gleichermaßen über die Modulation der Phase geformt
werden kann.

Zeitliche Phase

Der Einfluss der zeitlichen Phase ϕ(t) wird im vorherigen Abschnitt diskutiert. Anhand
einer Taylorentwicklung (3.15) werden Phasenterme identifiziert und deren Wirkung auf
den Pulsverlauf dargestellt. Aus einer quadratische Phasenfunktion ergibt sich je nach
Vorzeichen ein ansteigender oder abfallender Frequenzverlauf (positiver bzw. negativer
linearer Chirp). Abhängig vom Faktor ϕ′′ wird der Puls unterschiedlich stark zeitlich
gestreckt. Dabei besteht die Möglichkeit, Dispersionseffekte zu kompensieren. Im Experi-
ment kann trotz der Propagation durch Luft oder Glas am Ort der Wechselwirkung ein
bandbreitenbegrenzter Puls mit einer Phase ϕ(t) = 0 eingestellt werden.

Spektrale Phase

Analog zur zeitlichen Phase kann auch die Phase φ(ω) des Spektrums

Ẽ (ω) = Ã(ω) exp [−iφ(ω)] (3.16)

um die Mittenfrequenz ω0 in eine Taylorreihe entwickelt werden :

φ(ω) = a0 + a1 · (ω−ω0) + 1
2a2 · (ω−ω0)2 + · · · (3.17)

Die beiden Phasen ϕ(t) und φ(ω) sind über die Fouriertransformation miteinander
verknüpft und beeinflussen sich gegenseitig. Für den trivialen Fall eines bandbreitenbe-
grenzten Pulses mit ϕ(t) = 0 ist auch φ(ω) = 0. In dieser Arbeit ist speziell der lineare
Term der spektralen Phase a1 · (ω−ω0) von Interesse. Nach dem ersten Verschiebungs-
satz der Fouriertransformation [165--167] führt eine lineare Modulation des Spektrums
zu einer Verzögerung des Pulses im Zeitraum :

Ẽ (ω) · exp [ia1(ω−ω0)] → E (t + a1) (3.18)
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Abbildung 3.7.: Erzeugung von Doppelpulsen durch colored double pulses-Formung der
spektralen Phase φ(ω). Eine linear geformte Phasenfunktion bewirkt einen zeitlichen Versatz
um den Wert des Anstieges. Ein negativer Anstieg verzögert die Spektralkomponenten. Der
Frequenzwert δω steuert das Verhältnis der Pulsenergien. Es ist zu beachten, dass der Verlauf
in der linken Grafik relativ zu t = 0 dargestellt ist. Ablau(t) befindet sich zeitlich vor Arot(t).

Wird anstelle eines linearen Verlaufes eine Betragsfunktion zur Pulsformung gewählt,

φ(ω) =

−a1(ω−ω0) für ω ≤ ω0

a1(ω−ω0) für ω > ω0

(3.19)

verschieben sich die langwelligen Spektralkomponenten ω ≤ ω0 um den Anstieg −a1,
und die kurzwelligen Komponenten ω > ω0 um +a1. Es entsteht eine Doppelpulsstruktur
mit einem zeitlichen Abstand ∆tcdp = 2a1. Die Technik wird als colored double pulses
(cdp) bezeichnet [167--169], da sich die Teilpulse aus verschiedenen Farbbereichen des
Laserspektrums zusammensetzen. Sie sind bezüglich ω0 rot- bzw. blau-verschoben.

In dieser Arbeit wird die Phasenfunktion in der Form

φcdp(ω) = −∆t
2 ·

∣∣ω−ωbrk
∣∣ = −∆tcdp ·

∣∣ω−ωbrk
∣∣ (3.20)

eingesetzt. Jeder Teilpuls wird um ∆t/2 verschoben, so dass in der Summe die Separati-
onszeit genau ∆tcdp ist. Der Frequenzwert 9

ωbrk = ω0 + δω (3.21)

9 Der Index brk steht für ’break’, etwa ’Umbruchfrequenz’.
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Abbildung 3.8.: Erweiterung der Phasenmodulation auf colored triple pulses zur Erzeugung
von Dreipulsstrukturen. In der dreistufigen Phasenfunktion wird das Zentrum des Spektrums
mit φ = 0 nicht beeinflusst. Die Flanken werden entsprechend der Anstiege zeitlich verschoben.
Die Aufspaltung des Spektrums ist über ωbrk1 und ωbrk2 einstellbar.

ermöglicht die Einstellung des Energieverhältnisses Ep,blau : Ep,rot der Teilpulse. Für
δω < 0 wird das Spektrum bei kleineren Frequenzen geteilt. Damit setzt sich der blaue
Teilpuls aus einem größeren Spektralbereich zusammen und hat eine höhere Pulsenergie
als der rote : Ep,blau : Ep,rot > 1. Entsprechend ist Ep,blau : Ep,rot < 1 für positive δω,
und Ep,blau : Ep,rot = 1 für ωbrk = ω0. Das Schema ist in Abbildung 3.7 dargestellt.
Eine negative Separationszeit ∆t < 0 bewirkt eine Umkehr der Pulsreihenfolge. Das
Energieverhältnis kann über ωbrk kontinuierlich durchgestimmt werden. Die minimale
Schrittweite ist im Experiment durch die spektrale Auflösung des Pulsformers gegeben.
Allerdings muss beachtet werden, dass sich durch die unterschiedliche Modenanzahl
respektive Bandbreite die Pulslänge ändert. Das Intensitätsverhältnis Iblau : Irot skaliert
hier nicht linear mit ωbrk.

Als Erweiterung zu den Doppelpulsen ist eine dreistufige Phasenfunktion denkbar :

φctp(ω) =


−∆t1(ω−ωbrk1) für ω < ωbrk1

0 für ωbrk1 ≤ ω ≤ ωbrk2

∆t2(ω−ωbrk2) für ω > ωbrk2

(3.22)

Das Spektrum wird an den zwei Stellen ωbrk1 und ωbrk2 aufgespalten, so dass zeit-
lich eine Dreipulsstruktur (colored triple pulses, ctp) entsteht. Die Pulse sind wieder
farblich verschieden. Entsprechend der Anstiege der Phasenfunktion wird der rote Teil-
puls um ∆t1 verschoben, der blaue um ∆t2. Der dritte Puls verbleibt aufgrund der
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Abbildung 3.9.: Funktionsprinzip des Nelder-Mead Simplex Algorithmus in zwei Dimensionen.
Über den Vergleich von jeweils drei Funktionswerten konvergiert der Algorithmus zu einem
Optimum (x). Messpunkt 1 wird als Startwert übergeben. Die Messpunkte 2 und 3 werden
vom Algorithmus durch Variation des Startwertes bestimmt, so dass ein Dreieck 1-2-3 gebildet
wird. Der Punkt mit dem schlechtesten Funktionswert (hier 1) wird über die Verbindungslinie
der beiden anderen Punkte (hier 23) gespiegelt und erzeugt den nächsten Messpunkt 4. Das
Schema wiederholt sich für das neue Dreieck 2-3-4, in dem 2 über 34 gespiegelt wird und 5
erzeugt, usw. Wird in einem Iterationsschritt keine Verbesserung des Funktionswertes erreicht
(hier ab Messpunkt 9), erfolgt eine Anpassung der Schrittweite. Die Dreiecke werden dadurch
gestaucht und gestreckt. Das Schema ermöglicht eine schnelle, robuste Konvergenz.

konstanten Phase bei t = 0. Über die Frequenzwerte ωbrk1 und ωbrk2 kann analog zur
Doppelpulserzeugung das Energieverhältnis der Teilpulse variiert werden, s. Abbildung 3.8.

Optimierung der Phasenfunktion

Es zeigt sich, dass die Phasenmodulation eine vielseitige Variation der Pulsform ermöglicht.
Auf der einen Seite kann über einen zeitlichen, linearen Chirp die Pulslänge eingestellt
werden. Auf der anderen Seite ermöglicht eine spektrale Modulation die Erzeugung von
Pulszügen mit frei einstellbaren Separationszeiten und Amplituden.

Die beiden vorgestellten Varianten der spektralen Phasenmodulation erfordern allerdings
unterschiedliche Herangehensweisen an das Experiment. Die Verwendung von Doppel-
pulsen bietet mit ∆tcdp und ωbrk zwei freie Parameter und kann mit gewissem Aufwand
systematisch durchführt werden. Die Dreipulsstruktur dagegen basiert auf den vier freien
Parametern ∆t1, ∆t2, ωbrk1 und ωbrk2. Der daraus resultierende Phasenraum ist um-
fangreich und kann mit vertretbarem Aufwand nicht vollständig vermessen werden. An
dieser Stelle wird ein Optimierungsalgorithmus eingesetzt, um eine effiziente Parameter-
kombination zu finden [20--23,170]. Dazu ist eine Feedback-Schleife erforderlich, die aus
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den Messdaten in situ die Effizienz einer Pulsform bestimmt und an den Algorithmus
zurückliefert [171--173]. Dieser sogenannte Funktionswert ist z.B. die Signalstärke einer
Spektrallinie in Abhängigkeit von der eingestellten Parameterkombination. In der vorlie-
genden Arbeit wird der Downhill-Simplex Algorithmus nach Nelder und Mead [174] als
nichtlineares, ableitungsfreies und unbeschränktes Optimierungsverfahren genutzt. Der
Algorithmus stellt keine Anforderungen an ein homogenes Optimierungsproblem. Pro
Iterationsschritt werden lediglich drei Funktionswerte im Phasenraum verwendet. Über
den direkten Vergleich der Funktionswerte miteinander wird die nächste Kombination in
Richtung optimaler Parameter bestimmt. Der entscheidende Vorteil ist, dass der Algorith-
mus weitgehend unempfindlich gegenüber experimentellen Schwankungen ist. Abbildung
3.9 veranschaulicht das Prinzip schematisch. Die Implementierung des Algorithmus in
das Experiment erfolgt über die Matlab-Funktion fminsearch [175].

3.1.4. Femtosekunden-Lasersystem

Im Experiment wird ein Femtosekunden-Oszillator (Synergy, Femtolasers/Spectra-Physics)
in Verbindung mit einem Femtosekunden-Verstärker (Odin-II-HE, Quantronix/Continuum)
eingesetzt. Beide Systeme sind kommerziell erhältlich und basieren auf Ti:Sa-Kristallen 10

als optisches Medium. Die Verstärkung der Laserpulse erfolgt nach dem Schema der
Chirped-Pulse-Amplification (CPA) [176--178]. In der Konfiguration stehen Laserpulse mit
einer Zentralwellenlänge von 810 nm bei einer Repetitionsrate von 1 kHz zur Verfügung.
Mit der minimal möglichen Pulslänge von 100 fs und der maximal möglichen Pulsenergie
von 1.46mJ werden Intensitäten bis 8.8 · 1014 W/cm2 erreicht, s. Abbildung 3.4. Die
Pulsenergie ist über den Verstärkungsprozess kontinuierlich einstellbar.

In das Lasersystem - zwischen Oszillator und Verstärker - ist ein akusto-optischer Pulsfor-
mer (Dazzler, Fastlite) [179--184] integriert 11. Das Funktionsprinzip der akusto-optischen
Modulation basiert auf dem Debye-Sears-Effekt [186,187] : Über eine Schallwelle wird die
Gitterstruktur eines Festkörpers derart verformt, dass sich Änderungen im Brechungsindex
n ausbilden [188, 189]. Im speziellen Fall des hier verwendeten Pulsformers propagiert
ein Laserpuls entlang der ordentlichen Achse eines doppelbrechenden Kristalls. Mit einer
kollinear ausgebildeten Schallwelle wird entlang der Propagationsachse wellenlängense-
lektiv eine Phasenanpassung no = nao eingestellt. Damit ergeben sich für die einzelnen
Spektralkomponenten unterschiedliche Positionen entlang der ordentlichen (schnellen)

10 Titan-Saphier, ein mit Titan dotierter Al2O3-Kristall.
11 Die eingestellte Phasenmodulation bleibt im Verstärkungprozess erhalten [161,185].
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Abbildung 3.10.: Funktionsweise des akusto-optischen Pulsformers [181] : Der Laserpuls pro-
pagiert kollinear zur Schallwelle in einem doppelbrechenden Kristall. Die Schallwelle moduliert
die Gitterstruktur des Kristall und bewirkt lokal und wellenlängenselektiv eine Phasenanpas-
sung no = nao und damit den Wechsel einzelner Spektralkomponenten von der ordentlichen
(schnellen) auf die außerordentliche (langsame) Achse. Frühzeitig konvertierte Anteile (hier
blau) propagieren überwiegend auf der langsamen Achse und werden verzögert ausgekoppelt.

Achse, an denen sie ebenso auf der außerordentlichen (langsamen) Achse propagieren.
Abbildung 3.10 zeigt ein Beispiel, in dem die blauen Spektralanteile frühzeitig auf die
außerordentliche Achse wechseln. Die roten Spektralanteile propagieren weiter entlang
der ordentlichen Achse. Die blauen Anteile werden damit gegenüber den roten Anteilen
verzögert. Für den ausgekoppelten Puls ergibt sich ein zeitlich ansteigender Frequenzver-
lauf. Der Puls ist positiv gechirpt.

Die Phasenmodulation wird sowohl zur Einstellung der Pulslänge als auch zur Erzeugung
von Multipulsstrukturen verwendet, s. Abschnitt 3.1.2 und 3.1.3. Der quadratische Term
der zeitlichen Phase des elektrischen Feldes ϕ′′(t) ändert den Frequenzverlauf des La-
serpulses. Es resultiert ein linearer positiv oder negativ gechirpter Puls mit einstellbarer
Pulslänge. ϕ′′(t) kann im Bereich von -6000 fs2 bis 10000 fs2 variiert werden. Das ent-
spricht Pulslängen zwischen 100 fs und 800 fs. Doppel- und Dreifachpulse werden über die
stückweise lineare Modulation der spektralen Phase φ(ω) erzeugt. Mit dem Pulsformer
sind im Experiment Separationszeiten bis zu 1 ps realisierbar.

Ein wesentlicher Aspekt bei der Verwendung geformter Laserpulse ist eine präzise Charak-
terisierung der Pulsstrukturen in Bezug auf Amplitude und Phase des elektrischen Feldes.
Beispielsweise zur Bestimmung der Abhängigkeit zwischen Chirp ϕ′′(t) und Pulslänge τ,
s.o. Im Rahmen dieser Arbeit wurde dazu ein THG-Frog-System aufgebaut und eingesetzt.
Darüber hinaus ist die Überprüfung des Pulsformers auf ein lineares Schaltverhalten
elementar. Das bedeutet, dass die Konversionseffizienz bzw. die Energie der geformten
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Pulse unabhängig von der eingestellten Phasenfunktion konstant bleiben muss. Diese
beiden Punkte werden im Anhang A.1 und A.2 behandelt.
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Abbildung 3.11.: (a) Prinzip der Tropfengeneration [190]. Kryogen verflüssigtes Argon wird
in das Vakuum expandiert. Es bildet sich ein Filament, dass nach wenigen Millimetern durch
Störungen an der Oberfläche in einzelne Tropfen zerfällt. Der Zerfall erfolgt spontan.
(b) Stroboskopisch belichtete Tropfenkette im Experiment. Es sind einzeln separierte Tropfen
erkennbar, aber auch Inhomogenitäten in der Größe und den Abständen.

3.2. Erzeugung Mikrometer großer, flüssiger Argon-Tropfen

Die Tropfenerzeugung erfolgt über eine Flüssigkeitsexpansion. Ähnliche Quellen werden
z.B. in [38,191--195] beschrieben. Abbildung 3.11 a veranschaulicht das Funktionsprin-
zip : In einem Reservoir wird Argon-Gas kryogen gekühlt und verflüssigt 12, und strömt
anschließend durch eine Düse in das Vakuum. Auf der Vakuumseite der Düse bildet
sich ein zusammenhängendes, wenige Millimeter langes Filament. Durch Störungen an
der Oberfläche zerfällt das Filament spontan in einem Rayleigh-Breakup in einzelne
Tropfen [190,196,197]. Der Durchmesser der Tropfen d Tropfen hängt von der Größe der
Düsenöffnung d Düse ab und beträgt etwa

d Tropfen = 1.8 · d Düse . (3.23)

Mit der in dieser Arbeit verwendeten 5 µm große Düse ergibt sich ein Tropfendurchmesser
von 9 µm. Die Propagationsgeschwindigkeit der Tropfen kann über den Druck pAr und
die Dichte ρAr berechnet werden :

v Tropfen =
√

2pAr

ρAr
(3.24)

Für pAr = 5bar und ρAr = 1.4 · 103 kg/m3 ist v Tropfen = 26.7m/s ≈ 30m/s. Abbildung
3.11 b zeigt eine stroboskopische Aufnahme der Tropfenkette. Die Belichtung erfolgt mit
einem Nanosekunden-Laser (Minilite, Continuum) bei einer Wellenlänge von 532 nm. Über

12 Im Experiment werden Temperaturen zwischen 100 K und 105 K bei einem Gasdruck von 5 bar
verwendet.
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das Streulicht sind deutlich separierte Tropfen zu erkennen. Allerdings schwankt die Inten-
sität des gestreuten Lichtes entlang der Tropfenkette. Das kann auf eine ungleichmäßige
Größenverteilung zurückgeführt werden, da der Rayleigh-Breakup nicht homogen erfolgt.
Darüber hinaus sind die Abstände der Tropfen nicht äquidistant. Bei etwa 8 bis 9 Tropfen
pro Millimeter kann ein Abstand von 100 µm abgeschätzt werden. Mit dem Laserfokus
von 50 µm befindet sich damit maximal ein Tropfen in der Wechselwirkungszone, und die
Laserpulse mit zeitlichen Abständen von 1ms treffen jeweils einen neuen Tropfen.

Die Größe der Tropfen ist aufgrund der Divergenz des Streulichtes aus der Abbildung
nicht bestimmbar. Bei genauer Betrachtung ist zudem eine langwellige, laterale Oszillation
in der Tropfenkette erkennbar. Es muss also mit starken Fluktuationen des Fluoreszenz-
signals gerechnet werden. Mit dem lateralen Versatz der Tropfen geht die räumliche
Überlagerung mit den Laserpulsen verloren, und mit den unterschiedlichen Abständen
die zeitliche Überlagerung. Darüber hinaus entwickelt sich der Tropfenstrahl mit jedem
Startprozess der Quelle unter einem geringfügig anderen Winkel. Es ist erforderlich, das
Experiment in jeder Messkampagne neu einzujustieren.

3.3. EUV-Spektrometer

Das EUV-Spektrometer ist das wichtige Messinstrument des Experimentes. Es wurde
im Rahmen dieser Arbeit konstruiert und aufgebaut. Die Hauptkomponenten sind ein
Reflektionsgitter, ein EUV-empfindlicher CCD-Detektor sowie ein Manipulator für die
Justage. Das Spektrometer ist für den Einsatz unter Vakuum-Bedingungen ausgelegt.

Es wird im Flatfield-Design aufgebaut [198, 199]. Flatfield-Gitter (auch variable line
spacing gratings, VLSG) sind durch eine gekrümmte Oberfläche und eine aperiodische Git-
terkonstante gekennzeichnet. Dadurch wird das Spektrum flach in einer Ebene abgebildet
und kann ohne weitere Strahlführung direkt mit CCD-Detektoren aufgenommen werden.
Die Kombination aus Dispersion und Abbildung in einem einzelnen optischen Element
ermöglicht den Aufbau kompakter Spektrometer zur Plasmadiagnostik, z.B. [200--205].
Dabei stellen die Gitter hohe Anforderungen an die Strahlgeometrie. Abstände und Winkel
zwischen Quellpunkt, Gitter und Detektor sind exakt vorgegeben. Im Folgenden wird die
Konstruktion und Inbetriebnahme des Spektrometers vorgestellt.
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Abbildung 3.12.: Strahlgeometrie des Flatfield-Gitters [206]. Das Gitter ist im streifendem
Einfall ausgerichtet. Der Abstand zum Eintrittsspalt beträgt 237 mm. Das Spektrum wird
235 mm hinter dem Gitter in einer Ebene abgebildet und kann direkt mit einem CCD-Detektor
aufgenommen werden. In dieser Arbeit wird das Gitter in einer abweichenden Geometrie
verwendet. Anstelle des Eintrittspaltes werden die µm großen Tropfen als Quellpunkte genutzt.
Die geänderten Maße sind in rot angegeben.

3.3.1. Konstruktion

Das verwendete Flatfield-Gitter (001-0437, Hitachi) ist für den Wellenlängenbereich von
5 bis 20 nm ausgelegt [207, 208]. Abbildung 3.12 zeigt die vorgegebene Strahlgeome-
trie. Die Gesamtlänge vom Eintrittsspalt als Quellpunkt bis zum Detektor beträgt etwa
50 cm. Das Gitter ist in einem Winkel von 3° zum einfallenden Strahl ausgerichtet. Als
Detektor wird eine backside-illuminated CCD-Kamera (Newton 940 [DO], Andor) mit
einem 2048x512Pixel großen Chip verwendet [209]. Die Längsseite des Chips entspricht
27.6mm, so dass die auf 25.3mm abgebildete spektrale Ebene vollständig aufgenommen
wird. Eine 200 nm dünne Aluminiumfolie (0.2AL-0-LS1.5, Lebow) im Strahlengang dient
als Filter für gestreutes Laserlicht. Die markante Absorptionskante von Aluminium be-
einflusst wesentlich die spektrale Empfindlichkeit des Spektrometers, s. Abbildung 3.13.
Unterhalb 17 nm sinkt die Nachweiseffizienz um bis zu drei Größenordnungen. Für größere
Wellenlängen ist die Transmission deutlich höher und der spektrale Verlauf annähernd
konstant.

Das Spektrometer wird justierbar in einem x,y,z-Manipulator (MAX 25-100, VAb) on top
an die Vakuum-Kammer angebaut. Damit ist der Abstand vom Tropfenstrahl zum Eintritts-
spalt durch die Kammergeometrie vorgegeben. Er beträgt Kammerradius+Flanschhöhe =
200mm+100mm = 300mm. Das Gitter ist also mindestens 300mm+237mm = 537mm
von den Tropfen entfernt :

Tropfen 300 mm−−−−−−→ Spalt 237 mm−−−−−−→ Gitter 235 mm−−−−−−→ Detektor
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Abbildung 3.13: Spektrale Empfindlichkeit
des EUV-Spektrometers zwischen 5 nm und
30 nm. Dargestellt sind die Quanteneffizienz
der CCD-Kamera [210], die Reflektivität des
Flatfield-Gitters [211] und die Transmission
des Aluminium-Filters [212]. Der Aluminium-
Filter mit der Absorptionskante bei 17 nm
dominiert die Gesamteffizienz.

Die Funktion des Spaltes ist die räumliche Eingrenzung einer großflächigen Strahlungs-
quelle zugunsten einer hohen spektralen Auflösung. Die Spaltöffnung beträgt typisch
einige 10 µm. In dieser Arbeit sind allerdings mit etwa 9 µm großen Tropfen bereits lokal
definierte Quellpunkte gegeben. Das bietet die Möglichkeit, auf den Eintrittsspalt zu
verzichten und das Gitter direkt auf die Tropfen auszurichten. Damit vergrößert sich das
Sichtfenster des Spektrometers und die Justage wird erheblich erleichtert. Der Abstand
zwischen Gitter und Tropfenstrahl kann um ein Drittel auf 355mm reduziert werden 13 :

Tropfen 355 mm−−−−−−→ Gitter 235 mm−−−−−−→ Detektor

Es ist leicht nachvollziehbar, dass diese Modifikation Auswirkungen auf die Funkti-
onsweise des Gitters hat. Für eine weiterhin ebene Projektion des Spektrums ist eine
Anpassung der Strahlgeometrie erforderlich [214, 215]. Ein entsprechendes Programm für
eine Raytracing-Simulation wird von Dzelzainis [213] bereitgestellt. Die berechneten Foki-
ebenen für die Abstände 237mm (Quellpunkt=Spalt) und 355mm (Quellpunkt=Tropfen)
sind in Abbildung 3.14 dargestellt. Es zeigt sich, dass die Fokiebenen durch den ge-
änderten Abstand verschoben werden. Eine ebene Projektion ist über eine Änderung
der Gitterneigung um 0.4° reproduzierbar. Der Abstand zwischen Gitter und Detektor
von 235mm bleibt erhalten. Die korrigierten Maße sind in Abbildung 3.12 in rot an-
gegeben. Mit der Anpassung ändert sich ebenfalls der detektierbare Raumwinkel. Für
eine Abschätzung kann der Strahlengang vom Quellpunkt zum Gitter als Pyramiden-
form angenommen werden. Die Grundfläche der Pyramide ist durch die Apertur des
Gitters wx = Gitterhöhe · tan(Neigungswinkel) = 3mm sowie die Breite des CCD-Chips
wy = 6.9mm gegeben. Die Höhe h der Pyramide entspricht dem Abstand zwischen

13 Der Abstand ist durch die Höhe des Manipulators gegeben.
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Abbildung 3.14.: Lage der spektralen Ebenen des Flatfield-Gitters als Ergebnis von Raytracing-
Simulationen [213]. Die Achsenbeschriftung orientiert sich an Abbildung 3.12. Der Koordina-
tenursprung liegt auf der Gitteroberfläche. Dargestellt sind die Fokuspunkte zwischen 5 nm
und 20 nm für die Abstände Quellpunkt→Gitter von 237 mm (Quellpunkt=Spalt) und 355 mm
(Quellpunkt=Tropfen) für verschiedene Neigungswinkel des Gitters. Die optimalen Winkel für
eine ebene Abbildung sind durch Pfeile gekennzeichnet. Die ursprüngliche Lage der spektralen
Ebene kann für den vergrößerten Abstand mit einer Gitterneigung um 0.4° reproduziert werden.

Quellpunkt und Gitter. Mit

Ω = 4 arctan wx wy

2h
√

4h2 + w 2
x + w 2

y
(3.25)

ergibt sich ein Raumwinkel von Ω = 1.6·10−4 sr, der sich durch die Modifikation gegenüber
der Originalgeometrie etwa halbiert hat. Abbildung 3.15 zeigt den vollständigen Aufbau
des Spektrometers.
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Abbildung 3.15.: Schematische Darstellung des EUV-Spektrometers. Gitter und Detektor sind
entsprechend der Raytracing-Simulation in Abbildung 3.14 angeordnet. Der x,y,z-Manipulator
dient zur Ausrichtung des gesamten Systems auf den Quellpunkt. Das Gitter kann davon
unabhängig in x,z-Richtung (2x SLC-2445-HV, SmarAct) und im Winkel (SR-3610-HV, Smar-
Act) eingestellt werden. Das Filterrad am Boden des Manipulators ist drehbar (SR-1910-HV,
SmarAct) und bietet vier Einstellungen : Auf, Zu, Filter, Reservefilter. Der Strahlengang kann
vor dem CCD-Detektor mit einen Shutter blockiert werden. Alle Komponenten sind unter
Vakuum-Bedingungen justierbar.
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Abbildung 3.16.: Aufbau des Experimentes im Labor. Die Anordnung entspricht Abbildung 3.1
und 3.2. Neben dem EUV-Spektrometer und der Tropfenquelle sind zusätzliche Messgeräte zur
Diagnose an die Vakuum-Kammer angeschlossen. Der Laserstrahl wird über einen Konkavspiegel
in die Kammer fokussiert. Mit einer Kamera kann die Überlagerung des Laserstrahls mit dem
Tropfenstrahl beobachtet werden. EUV-Spektrometer und Vakuum-Kammer wurden im Rahmen
dieser Arbeit entwickelt.
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Abbildung 3.17: oben : Aufnahme eines
EUV-Spektrums. Es ist ein deutlich ausge-
prägtes Linienspektrum erkennbar.
links : Spektrum nach vertikalem Aufsum-
mieren. Über definierte Stützstellen an strah-
lungslosen Bereichen kann der systematische
Hintergrund mit einer Splinefunktion darge-
stellt werden.

3.3.2. Datenaufnahme

Abbildung 3.17 zeigt eine typische Spektrometeraufname der EUV-Emission aus Argon-
Mikrotropfen nach Anregung mit intensiven Laserpulsen. Die Dispersionsachse ist ho-
rizontal ausgerichtet. Die vertikale Achse enthält keine physikalische Information. Die
Aufnahme ist über 1000 Laserpulse integriert. Es ist ein deutlich ausgeprägtes Linienspek-
trum erkennbar, das Emissionsbeiträgen der EUV-Fluoreszenz von Argon in verschiedenen
Ladungszuständen entspricht. Für die Analyse wird die Aufnahme vertikal aufsummiert.
Das Ergebnis ist in Abbildung 3.17 links dargestellt. Das Spektrum enthält einen charak-
teristischen Hintergrundanteil. Die Struktur lässt vermuten, dass er von systematischer
Natur ist und durch gestreutes NIR-Laserlicht verursacht wird 14. Er wird von dem Linien-
spektrum getrennt und separat auswertet. Dazu werden an strahlungslosen Bereichen
des Spektrums Stützstellen definiert und der Verlauf durch eine Splinefunktion angepasst.
Die Splinefunktion wird von den Rohdaten subtrahiert. Damit stehen für die Auswertung
der Emissionsstärken hintergrundfreie Linienspektren zur Verfügung.

14 Für eine EUV-Kontinuumemission ist einerseits eine höhere Laserintensität erforderlich, andererseits
wird eine weniger gewellte Struktur erwartet.
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Abbildung 3.18.: links : Hintergrundfreies Spektrum dieser Arbeit. rechts : Referenzspektrum
zur Wellenlängenkalibrierung [109]. Beide Spektren zeigen die EUV-Fluoreszenz von Argon
nach Anregung mit intensiven NIR-Laserpulsen. Die rechts identifizierten atomaren Übergänge
können nach links übernommen und zur Kalibrierung der Dispersionsachse des Spektrometers
genutzt werden. In dem Referenzspektrum ist darüber hinaus bereits eine Abhängigkeit von der
Pulslänge erkennbar.

Die im Abschnitt 3.2 beschriebenen Schwankungen des Tropfenstrahls führen zu einer
unregelmäßigen Überlagerung mit den Laserpulsen. Als Folge ändern sich Form und
Stärke des Emissionssignals mit jeder Aufnahme. Die Splinefunktion muss für jedes
gemessene Spektrum individuell bestimmt werden. Diese Prozedur wird im Rahmen der
Datenauswertung automatisiert durchgeführt. Solange die Ausrichtung des Spektrometers
nicht geändert wird, bleiben die Positionen der Stützstellen erhalten. In der Regel ist das
innerhalb einer Messkampagne der Fall.

3.3.3. Wellenlängenkalibrierung

Das Spektrometer liefert keine Information über die Skalierung der Wellenlängenachse.
Die Ausrichtung zwischen Gitter und Detektor und die Justage auf den Quellpunkt ist im
Experiment nicht in dem Maße realisierbar, dass das Ergebnis der Raytracing-Simulation
zur Berechnung der Wellenlängenachse verwendet werden kann. Allerdings weisen die
gemessenen Fluoreszenzspektren eine charakteristische Struktur auf, die den Vergleich
mit Literaturwerten ermöglicht. Anhand publizierter Daten können den Emissionslinien
nachträglich die entsprechenden Wellenlängen zugeordnet werden. Abbildung 3.18 zeigt
ein Beispiel. Dargestellt ist links ein hintergrundfreies Spektrum dieser Arbeit und rechts
ein kalibriertes Spektrum von Zweiback et. al. [109]. Das Referenzspektrum wurde mit
Argonclustern und NIR-Laserpulsen mit Intensitäten zwischen 1.1 · 1016 W/cm2 und
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Abbildung 3.19.: links : Position der Spektren auf dem Detektorchip für verschiedene Aus-
richtungen des Spektrometers auf den Quellpunkt. Die Pfeile markieren die Absorptionskante
des Aluminiumfilters bei λ = 17 nm. rechts : Dispersionskurven als Ergebnis der Wellenlängen-
kalibrierung.

1.9 · 1017 W/cm2 aufgenommen. Hier zeigt sich bereits der Einfluss der Targetgröße und
der hohen Teilchendichte. Trotz geringerer Laserintensität in dieser Arbeit ist die Emissi-
on in beiden Fällen vergleichbar. Größtenteils stimmen die relativen Signalstärken der
Emissionslinien überein. In dem Referenzspektrum sind im Wellenlängenbereich zwischen
17 nm und 30 nm mehrere Übergänge in den Ladungszuständen Ar 5+, Ar 6+ und Ar 7+
angegeben, die sich in den Spektren dieser Arbeit wiederfinden lassen. Die Emissionslinien
sind in Abbildung 3.18 links entsprechend gekennzeichnet. Die exakten Wellenlängenwerte
werden über die NIST-Datenbank [131] ermittelt. Zusätzlich bietet der Aluminium-Filter
mit der markanten Absorptionskante bei 17 nm eine weitere Referenz. Insgesamt ergeben
sich 11 Stützstellen zur Kalibrierung der Wellenlängenachse des Spektrometers.

Bei der Durchführung der Kalibrierung zeigt sich eine spezielle Eigenschaft des Expe-
rimentes, die auf die Verwendung des Tropfenstrahls zurückgeführt werden kann. Der
Tropfenstrahl entwickelt sich mit jedem Start der Quelle unter einem geringfügig geän-
derten Winkel. Das bedeutet, dass Laserstrahl und Spektrometer jeweils neu ausgerichtet
werden müssen. Der Strahlengang im Spektrometer ist dabei nicht exakt reproduzierbar,
so dass sich die Spektren auf dem Detektorchip verschieben. Das bedeutet, dass die
Wellenlängenkalibrierung für jede Messkampagne individuell durchgeführt werden muss.
Innerhalb einer Messkampagne bleibt die Kalibrierung in der Regel erhalten. Abbildung
3.19 zeigt exemplarisch Spektren und die zugehörigen Dispersionskurven aus drei ver-
schiedenen Messkampagnen. Bis auf eine Ausnahme sind jeweils alle 11 Stützstellen
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enthalten 15. Die Dispersionskurven können durch Polynome zweiter Ordnung beschrieben
werden :

λ1[nm] = 8.11 · 10−7 px2 + 9.42 · 10−3 px + 15.48 (3.26)

λ2[nm] = 8.66 · 10−7 px2 + 8.66 · 10−3 px + 12.71 (3.27)

λ3[nm] = 9.29 · 10−7 px2 + 7.71 · 10−3 px + 9.47 (3.28)

Die Emissionslinien befinden sich also nicht nur an unterschiedlichen Positionen des
Detektorchips, sind auch verschieden stark gestaucht. Die quadratische Abhängigkeit
kann in der Literatur wiedergefunden werden [216--218], teilweise ist eine Anpassung
höherer Ordnung notwendig [202,203]. Aus den Dispersionskurven folgt eine gerechnete,
mittlere Auflösung von etwa 0.01 nm/px. Für kürzere Wellenlängen ist die Auflösung
höher.

Die unterschiedliche Projektion der Spektren auf den Detektorchip führt dazu, dass sich
die Linienbreiten ändern. Das ist in Abbildung 3.19 links z.B. an den mit * markierten
Emissionslinien erkennbar (speziell im grünen und roten Spektrum). Die Verbreiterung
kann auf eine nicht optimale Ausrichtung des Spektrometers zurückgeführt werden. Die
Raytracing-Simulationen in Abbildung 3.14 zeigen, dass bereits geringe Abweichungen im
Winkel zu einer Fokussierung der Spektralkomponenten vor oder hinter dem Detektorchip
führen, die Emissionslinien also unscharf aufgenommen werden. Als Folge ist die experi-
mentelle spektrale Auflösung unbestimmt. Aussagen über die tatsächliche Breite einer
Emissionslinie sind hier nicht möglich. Auf die Kalibrierungen hat der Effekt jedoch keine
Auswirkung, da diese anhand der Linienpositionen durchgeführt werden und damit weit-
gehend unempfindlich gegenüber einer Defokussierung sind. Das zeigt sich in Abbildung
3.20. Dort ist eine Gegenüberstellung von Spektren aus 28 Messkampagnen dargestellt,
aus der sich zusammenfassend folgende charakteristische Merkmale des Spektrometers
ergeben :

· Entgegen den Spezifikationen des Flatfield-Gitters, Abbildung 3.12, liegt der Wellen-
längenbereich zwischen 10 nm und 40 nm. Das kann auf den Einsatz des Aluminium-
Filters mit der stark reduzierten Transmission unterhalb 17 nm zurückgeführt werden.
Die Justage des Spektrometers erfolgt anhand der EUV-Emissionslinien, so dass ein

15 Im Beispiel 3 ist der Strahlengang im Spektrometer so stark verschoben, dass nicht alle Stützstellen
beobachtet werden können.
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Abbildung 3.20.: Übersicht der Spektren aus verschiedenen Messkampagnen. Die Bestimmung
der Wellenlängenachse erfolgt über eine individuelle Kalibrierung anhand der Linienpositionen.
Die Spektren sind zueinander vertikal verschoben dargestellt.

Spektralbereich in Richtung hoher Filtertransmission und damit hoher Signalstärke
resultiert. Die Funktionsweise des Gitters ist dadurch nicht beeinträchtigt.

· Die Feinausrichtung des Spektrometers ist nicht exakt reproduzierbar. Als Folge
werden in den Messkampagnen verschobene Spektralbereiche und verbreiterte
Emissionslinien beobachtet.

· Die Spektralbereiche können über die Kalibrierung anhand der Position der Emissi-
onslinien der Nanometer-Wellenlängenachse zugeordnet werden.

Einige Emissionslinien werden in Abbildung 3.20 nicht durchgängig in allen Spektren
beobachtet. Das kann an dieser Stelle auf eine teilweise schwächere Laseranregung
zurückgeführt werden und ist Thema des folgenden Kapitels.
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4. Ergebnisse und Diskussion

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der Arbeit vorgestellt und diskutiert. Die in
den Grundlagen beschriebenen Aspekte der Plasmadynamik werden aufgegriffen und mit
experimentellen Beobachtungen verglichen :

· Starkfeldionisation in intensiven Laserfeldern

· Plasmaheizung

· Erzeugung hoher Ladungszustände mit IP > UP

· Expansion und Abkühlung des Plasmas

· Rekombination und Fluoreszenz

Es werden Aussagen über die Stabilität des Argon-Tropfenstrahls getroffen und Vergleiche
mit Resultaten der hydrodynamischen Simulation durchgeführt. Die Aussagen beruhen
auf der Auswertung aufgenommener EUV-Emissionsspektren. Zur Unterstützung werden
Beobachtungen aus Transmissionsmessungen einbezogen. Der Bezug zur Laser-Tropfen-
Wechselwirkung ergibt sich dabei aus der Interpretation der EUV-Spektren in Abhängigkeit
von der Laseranregung. Basierend auf ersten Messungen zur Intensitätsabhängigkeit der
EUV-Emission über den Einsatz asymmetrischer Doppelpulse bis zur Optimierung der
Phasenfunktion ergeben sich interessante Zusammenhänge. Das Kapitel schließt mit einer
Abschätzung der absolut emittierten EUV-Photonenzahl und der Konversionseffizienz
NIR → EUV ab.

Das Mikroplasma ist mit bloßem Auge sichtbar.
Das bietet den passenden Einstieg.
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4.1. Visuelle Beobachtung des Plasmas

Abbildung 4.1 zeigt eine typische Aufnahme der Wechselwirkung zwischen Laser- und
Tropfenstrahl. Bereits mit bloßem Auge ist ein stark blaues, isotrop abgestrahltes Plas-
maleuchten erkennbar, das auf inkohärente Fluoreszenz schließen lässt. Der blaue Spek-
tralbereich kann elektronischen Übergängen in schwach geladenen Argon-Ionen (Ar 1+,
Ar 2+, Ar 3+) zugeordnet werden [131]. Ein weiterer Aspekt ergibt sich mit Einbeziehung
der Tropfenquelle. Die Quelle ist geerdet und stellt für geladene Teilchen ein attraktives,
elektrostatisches Potential dar. Wird die Quelle an das Laserplasma herangefahren, kann
eine Verformung des Plasmas beobachtet werden. Abbildung 4.2 zeigt das Ergebnis für
Abstände von 6, 4 und 3mm. Es ist deutlich erkennbar, dass sich das Plasmaleuchten
mit abnehmender Distanz in Richtung Quelle ausbildet. Damit können zwei wichtige
Aussagen über die Wechselwirkung getroffen werden. Einerseits wird das Vorhandensein
geladener Teilchen verifiziert, die vom Massepotential der Quelle angezogen werden.
Andererseits bedeutet es, dass die Lichtemission auch außerhalb des Laserfokus erfolgt.
Ionen und Elektronen können mehrere Millimeter aus dem Fokusbereich herauspropa-
gieren, bevor Rekombination einsetzt. Mit einer nach Gleichung (2.16) angenommenen
Expansionsgeschwindigkeit von 67 nm/ps entspricht das einem Zeitversatz von mehreren
zehn Nanosekunden 16. Die Fluoreszenz ist nicht auf die Zeit und den Ort der Wechselwir-
kung mit dem Laser beschränkt. Die Lichtemission ist räumlich und zeitlich inkohärent.

Aus den Beobachtungen ergibt sich ein Bild der Wechselwirkung zwischen Tropfen und
Laserpuls, das über die instantane Response atomarer Systeme hinausgeht. Die Ionisation
folgt nicht dem Intensitätsverlauf des Laserpulses. Infolge der hohen Dichte der Tropfen
treten Stöße auf, die weitaus effizienter zur Ionisation des Tropfens beitragen. Es bildet
sich ein langlebiges Plasma, dessen Dynamik bis in den Nanosekundenbereich beobachtet
werden kann.

16 Es muss allerdings davon ausgegangen werden, dass die Ionen durch das anziehende Potential der
Tropfenquelle beschleunigt werden.
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Abbildung 4.1.: Visuelle Beobachtung des Laserplasmas. Die Position der Kamera ist in Abbil-
dung 3.16 angegeben. Die Blick erfolgt entlang des Laserstrahls. Es ist eine starke Lichtemission
im blauen Spektralbereich erkennbar, die auf Argon-Ionen in niedrigen Ladungszuständen
Ar 1+ bis Ar 3+ zurückgeführt werden kann. Das weiße Zentrum entsteht durch Reflektion von
NIR-Laserlicht an der Tropfenoberfläche. Der Abstand zwischen Laserfokus und Tropfenquelle
beträgt etwa 1 cm.

Abbildung 4.2.: Ausbildung des Plasmaleuchtens unter Einfluss eines externen Potentials. Die
Tropfenquelle ist geerdet und wirkt anziehend auf geladene Teilchen. Gezeigt sind Abstände
zwischen Laserfokus und Quelle von (a) 6 mm, (b) 4 mm und (c) 3 mm. Mit abnehmender
Distanz verformt sich das Plasmaleuchten deutlich in Richtung Quelle. Die Lichtemission
erfolgt schließlich auch außerhalb des Laserfokus. Genau betrachtet erscheint die Düsenöffnung
als anziehender Punkt, an deren Rändern sich die Feldlinien des elektrostatischen Potentials
konzentrieren.
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Abbildung 4.3.: Strahlprofile einzelner Laserpulse nach der Propagation durch die Tropfen.
Aufgrund von Instabilitäten des Tropfenstrahls ist die Überlagerung mit den Laserpulsen und
damit die Transmission nicht konstant. (a) Ungestörtes Strahlprofil ohne Wechselwirkung,
(b) teilweise Überlagerung und (c) vollständige Überlagerung mit einem Tropfen. Die Aufnah-
men werden mit identischen Laserparametern durchgeführt. Zusätzlich können Beugungsringe
beobachtet werden (b,c).

4.2. Propagation der Laserpulse durch die Mikro-Tropfen

Die Beobachtung der Transmission der Laserpulse liefert Aussagen über die instantane
Wechselwirkung. Die Pulspropagation durch die Tropfen wird unmittelbar durch Absorp-
tion und Reflektion an der ionisierten Tropfenoberfläche beeinflusst. Beides skaliert mit
dem Ionisationsgrad des Plasmas. Einerseits begünstigt eine hohe Anzahl freier Elektronen
die Absorption durch inverse Bremsstrahlung. Andererseits stellt das Plasma einen Spiegel
für NIR-Laserlicht dar, s. Abschnitt 2.1.1 und 2.1.2.

Die Messungen der Transmission erfolgen anhand der Strahlprofile der Laserpulse nach
der Propagation durch die Tropfen. Sie werden außerhalb der Vakuum-Kammer mit
einer CCD-Kamera aufgenommen. Abbildung 4.3 zeigt drei Beispiele, die bei identischen
Laserparametern von Ep = 1.4mJ und τ = 100 fs aufgenommen wurden. Es sind deutliche
Unterschiede in der Transmission zu erkennen, die auf Instabilitäten des Tropfenstrahls
zurückgeführt werden können. Im Abschnitt 3.2 wird beschrieben, dass die Tropfenbildung
spontan erfolgt und räumlich und zeitlich nicht konstant ist. Als Folge trifft nicht jeder La-
serpuls einen Tropfen. Vielmehr ergeben sich verschiedene Abstufungen der Überlagerung.
Abbildung 4.3 a zeigt ein Beispiel, in dem sich kein Tropfen in der Wechselwirkungszone
befindet. In dem Fall wird das ungestörte Strahlprofil des Laserpulses gemessen. Die
Intensität des Messsignals ist eine Referenz für die Pulsenergie. Ist dagegen ein Tropfen
im Fokus des Laserpulses und bildet sich ein Plasma, ist die Transmission reduziert. Je
nach Ausmaß der Überlagerung ist der Effekt stärker oder schwächer ausgeprägt. In
Abbildung 4.3 b ist ein teilweise abgeschwächtes Strahlprofil dargestellt, in Abbildung 4.3 c
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Abbildung 4.4.: Histogramm der Transmission der Laserpulse. Die maximale Transmission
Ymax korreliert mit der Pulsenergie, die minimale Transmission Ymin entspricht dem Fall einer
idealen Überlagerung. Aufgrund der Instabilitäten des Tropfenstrahls treffen nur 70 % der
Laserpulse einen Tropfen vollständig.

ein deutlich abgeschwächtes Strahlprofil. Letzteres entspricht der optimalen Korrelation
zwischen Laserpuls und Tropfen.

Die stroboskopische Belichtung der Tropfenkette in Abbildung 3.11 zeigt, dass sich
neben den räumlichen und zeitlichen Instabilitäten auch deutliche Unterschiede in der
Tropfengröße ausbilden. Im Fall der Wechselwirkung eines Laserpulses mit einem größeren
Tropfen können in den Transmissionsbildern Beugungseffekte beobachtet werden, die eine
Abschätzung der Tropfengröße ermöglichen. Aus den Abbildungen 4.3 b und 4.3 c ergibt
sich mit der Geometrie des Messaufbaus ein Beugungswinkel von α ≈ 1.8°. Entsprechend

d sinα = (k + 1/2) λ (4.1)

kann mit der Laserwellenlänge λ = 810 nm und k = 1 für das erste Beugungsmaximum
eine Tropfengröße von d ≈ 40 µm bestimmt werden. Das Ergebnis ist etwa ein Faktor 4
größer als der nach Gleichung (3.23) berechnete Wert von d = 9 µm. Die Größenordnung
wird korrekt wiedergegeben. Es ist allerdings zu beachten, dass es sich bei den Abbildun-
gen um ausgewählte Einzelaufnahmen handelt. Die Beugungsringe treten nur selten auf,
so dass eine Aussage zur Statistik der Größenverteilung an dieser Stelle nicht möglich ist.
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Abbildung 4.5.: Transmission der Laserpulse in Abhängigkeit von der Pulsenergie. Die Puls-
propagation wird instantan durch das Plasma beeinflusst, Reflektion und Absorption verringern
die Transmission. Mit steigender Pulsenergie erhöht sich der Ionisationsgrad des Plasmas, und
die Transmission nimmt ab. Für lange Laserpulse ist der Effekt stärker ausgeprägt.

Über die instantane Wechselwirkung und die Abnahme der Transmission kann allerdings
eine Häufigkeitsverteilung der Überlagerung extrahiert werden. Abbildung 4.4 zeigt ein
entsprechendes Ergebnis aus mehreren hundert Einzelaufnahmen bei identischen Laser-
parametern. Die Transmission Y wird aus den Signalstärken der Kamerabilder durch
Aufintegration ermittelt. Je besser die Überlagerung zwischen Laserpuls und Tropfen,
desto geringer die Transmission. Es zeigt sich, dass aufgrund der Strahlinstabilitäten nur
etwa 70% der Laserpulse einen Tropfen vollständig treffen. Jeweils 15% der Laserpulse
überlagern nur teilweise oder gar nicht mit einem Tropfen.

Das Histogramm beinhaltet sowohl die ideale Überlagerung mit minimaler Transmission
Ymin (Abbildung 4.3 c), als auch das ungestörte Strahlprofil mit maximaler Transmission
Ymax (Abbildung 4.3 a). Letzteres skaliert linear mit der Pulsenergie respektive der NIR-
Photonenzahl. Die Differenz Ymin − Ymax entspricht der effektiven Abschwächung des
Laserpulses durch das Plasma. Werden die Transmissionsmessungen mit verschiedenen
Laserparametern wiederholt und jeweils Ymin und Ymax bestimmt, ist eine Aussage über
die Plasmaentwicklung möglich. Abbildung 4.5 zeigt das Ergebnis in Abhängigkeit von
der Pulsenergie für Pulslängen von 100 fs und 640 fs. Dargestellt ist das normierte Si-
gnal (Ymin − Ymax)/Ymax. Es ist eine stetige Abnahme mit zunehmender Pulsenergie zu
beobachten. Im Bereich von 0.2mJ bis 1.4mJ sinkt das transmittierte Signal um etwa
einen Faktor 4. In diesem Verhalten zeigt sich deutlich die Rückwirkung des Plasmas auf
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den Laserpuls. Absorption und Reflektion an der ionisierten Tropfenoberfläche verringern
die Transmission des Laserlichtes. Je größer die Pulsenergie, desto höher ist der Ionisati-
onsgrad und damit die Wechselwirkung mit dem Plasma. Ein ähnliches Verhalten wird
in [118,121,219] beobachtet.

Interessant ist, dass ein kurzer Puls bei gleicher Pulsenergie eine geringere Wechsel-
wirkung zeigt als ein langer Puls. Dieses Verhalten weicht von dem Bild der Ionisation
in atomaren Systemen ab, das kurze Pulse über die höhere Pulsintensität mit einem
höheren Ionisationsgrad verbindet, s. Abschnitt 2.1.1. Abbildung 4.5 zeigt ein gegentei-
liges Verhalten. Trotz der höheren Intensität wird ein kurzer Puls in der Propagation
weniger beeinflusst als ein langer Puls. Neben der Erhöhung der Pulsenergie scheinen
lange Pulse die Plasmabildung zu verstärken. Die Beobachtung kann auf die längere
Wechselwirkungszeit zurückgeführt werden [119,121,126].
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Abbildung 4.6.: EUV-Fluoreszenzspektrum von Argon nach Anregung mit NIR-Laserpulsen. Die
Darstellung ist hintergrundfrei. Ein Großteil der Emissionslinien kann elektronischen Übergängen
in den Ladungszuständen Ar 4+ bis Ar 9+ zugeordnet werden. Es treten drei Varianten der
Coulomb-Verschiebungen auf (c1,c2,c3). Daneben werden Beiträge beobachtet, die hier nicht
identifiziert werden können.

4.3. Plasmaemission im EUV-Wellenlängenbereich

Abbildung 4.6 zeigt ein typisches Emissionsspektrum aus einem Argon-Mikroplasma im
Wellenlängenbereich von 14 nm bis 30 nm. Die Anregung erfolgt mit NIR-Laserpulsen
bei einer Intensität von I = 8 · 1014 W/cm2. Die ausgeprägte Linienstruktur ist charak-
teristisch und kann elektronischen Übergängen in unterschiedlichen Ionisationsstufen
zugeordnet werden. Beiträge aus Ladungszuständen von Ar 4+ bis Ar 9+ werden beobach-
tet. Die Identifizierung der Emissionslinien erfolgt über den Vergleich mit Literaturwer-
ten [38,39,65,109,113,114,122,124,218,220--223]. Zweiback et. al. [109] liefern eine
umfangreiche Quelle, die bereits zur Wellenlängenkalibrierung genutzt wird, s. Abschnitt
3.3.3. Die Ergebnisse sind mit der NIST-Datenbank [131] abgeglichen. Tabelle 4.1 bietet
eine Übersicht der identifizierten Emissionslinien. Anhand der Elektronenkonfiguration sind
mehrere Gruppierung möglich. Zum Einen werden Coulomb-verschobene Emissionslinien
beobachtet, also Übergänge mit identischer Elektronenkonfiguration in verschiedenen
Ladungszuständen : 3p←4d, 3p←4s und 3d←4f, s. Abbildung 2.4. Zum Anderen entspre-
chen die Emissionslinien Ar 7+ 3s←4p, Ar 9+ 2s22p5←2s2p6, Ar 6+ 3s2←4p und Ar 5+
3p←4d einem Übergang in den Grundzustand. Im Ladungszustand Ar 6+ können darüber
hinaus Singulett- und Triplett-Zustände identifiziert werden.
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Nr. Wellenlänge Ladungszustand Übergang
[nm] i ← k

1 15.9 7+ 3s ← 4p g0

2 16.5 9+ 2s2 2p5 ← 2s 2p6 g0

3 17.6 6+ 3s2 ← 4p g0

4 17.9 7+ 3p ← 4d c1

5 18.4 7+ 3d ← 5f
6 19.2 6+ 3p ← 4d c1,t1
7 19.9 8+ 3p ← 4s c2

8 21.5 6+ 3p ← 4d c1,s1

9 21.9 5+ 3p ← 4d c1,g0

10 22.1 7+ 4p ← 10s
11 22.9 7+ 3p ← 4s c2

12 24.9 6+ 3p ← 4s c2,t2
13 25.3 4+ 3p2 ← 4d
14 26.0 7+ 3d ← 4f c3

15 27.9 6+ 3p ← 4s c2,s2

16 28.2 5+ 3p2 ← 4s
17 29.7 6+ 3d ← 4f c3

Tabelle 4.1.: Identifizierung der Argon-Emissionslinien anhand der Wellenlänge [131]. Insge-
samt können 17 Linien elektronischen Übergängen in den Ladungszuständen Ar 4+ bis Ar 9+
zugeordnet werden. Größenteils handelt es sich um Beiträge von Ar 6+ und Ar 7+. Die Notation
i ← k entspricht der Form unteres Niveau ← oberes Niveau. Entsprechend der Elektro-
nenkonfiguration treten Coulomb-Verschiebungen (cx ), Übergänge in den Grundzustand (g0)
sowie Singulett- und Triplettzustände (sx ,tx ) auf. Die Übergänge folgen der Auswahlregel der
Bahndrehimpulsquantenzahl ∆l = ±1, also s ↔ p ↔ d ↔ f, s. Abschnitt 2.1.5.
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Die Beobachtung hoher Ladungszustände ist ein erster Hinweis für eine starke Plas-
madynamik. Mit Laserintensitäten bis 1015 W/cm2 können über Tunnelionisation im
Wesentlichen Ar 1+, Ar 2+ und Ar 3+ erzeugt werden, s. Abschnitt 2.1.1. Für höhere
Ladungszustände ist ein zusätzlicher Ionisationsmechansimus erforderlich. Hier werden die
Stöße freier Elektronen als wirksamer Prozess identifiziert. Die hohe Dichte der Tropfen
begünstigt sowohl die Stoßwahrscheinlichkeit als auch den Energieübertrag aus dem
Laserfeld über inverse Bremsstrahlung. Die Elektronenstöße führen zur Ausbildung eines
hohen Ionisationsgrades im Tropfen. Im Experiment werden Ladungszustände bis Ar 9+
beobachtet. Das bedeutet, dass die Elektronenenergien auf mindestens 400 eV ansteigen
und das Ionisationspotential von Ar 8+ erreicht wird, s. Abbildung 2.1. Das ist deutlich
höher als das ponderomotive Potential von 61 eV. Es ist nicht auszuschließen, dass
auch Ladungszustände mit q > 9 erzeugt werden. Die entsprechenden Emissionslinien
können außerhalb des Wellenlängenbereiches des Spektrometers liegen und daher nicht
beobachtet werden. Analog gilt das für die Beiträge von Ar 1+, Ar 2+ und Ar 3+, wobei
deren Existenz über das blaue Plasmaleuchten gegeben ist, s. Abschnitt 4.1.

Die Emission der EUV-Strahlung hängt stark von den Eigenschaften der NIR-Laserpulse
ab. Abbildung 4.7 zeigt gemessene Spektren für drei verschiedene Pulsintensitäten. Die
Einstellung der Intensität erfolgt durch Änderung der Pulsenergie im Bereich von 0.92mJ
bis 1.46mJ bei einer konstanten Pulslänge von 100 fs, d.h. es wird die Photonenanzahl
variiert. Bei einer Intensität von 7.2 · 1014 W/cm2 sind die Emissionslinien nur schwach
ausgeprägt. Mit einer Erhöhung auf 8.8 · 1014 W/cm2 entwickelt sich das Spektrum
drastisch. Das entspricht einer Intensitätszunahme von 20% und impliziert die Existenz
einer Emissionsschwelle und eine nichtlineare Intensitätsabhängigkeit. Bevor diese Punkte
genauer analysiert werden, ist zunächst eine allgemeine Beschreibung der Emissionsspek-
tren erforderlich.

4.3.1. Charakterisierung des Hintergrundsignals

Die gemessenen Spektren enthalten ein kontinuierliches Hintergrundsignal, dass mit stei-
gender Laserintensität zunimmt, s. Abbildung 4.7. Obwohl bei geringen Intensitäten kaum
EUV-Linien beobachtet werden, ist das Hintergrundsignal bereits deutlich ausgeprägt.
Die Form des Hintergrundes lässt eine Aussage über den Ursprung zu. Die markante
Absorptionskante des Aluminiumfilters bei λ = 17 nm ist bei geringen Laserintensitäten
kaum vorhanden. Sie entwickelt sich erst mit dem Auftreten der Linienemission. Das
lässt darauf schließen, dass das Hintergrundsignal keine EUV-Beiträge enthält, sondern

58



Al-Kante

14 16 18 20 22 24 26 28 30

1.5

2.5

x 10
6

Wellenlänge [nm]

S
ig

n
a
l 
[a

.u
.]

1

2

3

4

5

6

7
8

9 10 11

12
13

14

1516 17

8.8·10 W/cm²
14

7.8·10 W/cm²

7.2·10 W/cm²

14

14

3.0

2.0

1.0

Ar

Abbildung 4.7.: EUV-Fluoreszenzspektren von Argon nach Anregung mit verschieden intensiven
Laserpulsen. Die Intensität wird über die Pulsenergie bei konstanter Pulslänge variiert. Für eine
Intensität von 7.2 ·1014 W/cm2 sind die Emissionslinien nur schwach ausgeprägt. Innerhalb einer
Intensitätszunahme von 20 % auf 8.8 · 1014 W/cm2 entwickelt sich das Linienspektrum deutlich.
Jedes Spektrum enthält einen systematischen Hintergrundanteil. Die Absorptionskante des
Aluminiumfilters wird erst mit einsetzender EUV-Linienemission beobachtet. Die Beschriftung
der Emissionslinien richtet sich nach der Nummerierung in Tabelle 4.1.

sich aus gestreuten NIR-Photonen zusammensetzt. Für die Laserwellenlänge hat der
Filter eine flache Transmissionskurve. Es kann davon ausgegangen werden, dass das
Hintergrundsignal keine spektrale Information enthält und von systematischer Natur ist.

Die Schlussfolgerung wird durch eine Messung der Intensitätsabhängigkeit der EUV-
Emission unterstützt. Dazu werden Spektren im Intensitätsbereich von 5.6 · 1014 W/cm2
bis 8.8 ·1014 W/cm2 aufgenommen. In jedem Spektrum wird der Hintergrund jeweils durch
eine Splinefunktion dargestellt und von den Emissionslinien extrahiert. Das Verfahren
wird im Abschnitt 3.3.2 im Rahmen der Datenaufnahme vorgestellt. Beide Beiträge -
Linienemission und Hintergrund - werden separat über den Wellenlängenbereich auf-
integriert und die Signalstärke in Abhängigkeit von der Laserintensität dargestellt, s.
Abbildung 4.8. Die Linienemission zeigt wie erwartet mit zunehmender Laserintensität
einen stark nichtlinearen Verlauf. Für I ≈ 7.2 · 1014 W/cm2 kann eine Schwelle in der
EUV-Emission identifiziert werden. Das ist in guter Übereinstimmung mit Literaturwerten
für die Tunnelionisation von Argon [77,83--86]. Unterhalb der Schwelle ist unabhängig
von der Intensität kaum eine Emission messbar, oberhalb der Schwelle steigt die Signal-
stärke überproportional an. Bis I = 8.8 · 1014 W/cm2 wird eine Zunahme der Emission
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Abbildung 4.8.: Intensitätsabhängigkeit der Linienemission (links) und des Hintergrundes
(rechts). Die Beiträge werden separat aus gemessenen Spektren extrahiert. Die Verläufe sind
auf Imin normiert. Die gestrichelten Kurven folgen den Messpunkten und dienen der Führung
des Auges. Die durchgezogenen Kurven entsprechen einem Potenz- bzw. Geradenverlauf.
Die Linienemission zeigt eine stark nichtlineare Abhängigkeit mit einer Schwelle bei I ≈
7.2 · 1014 W/cm2. Der Hintergrund entwickelt sich linear mit der Intensität. Das entspricht hier
einer direkten Proportionalität zur Anzahl der NIR-Photonen im Laserpuls.

um etwa einen Faktor 30 erreicht. Der Hintergrundsignal zeigt dagegen ein anderes
Verhalten. Hier wird im gesamten Intensitätsbereich ein linearer Anstieg beobachtet. Die
Zunahme ist mit einem Faktor 1.5 gegenüber der Linienemission reduziert. Offensichtlich
entwickelt sich der Hintergrund unabhängig vom Linienspektrum. Da in der Messung die
Intensität über die Pulsenergie Ep bei konstanter Pulslänge eingestellt wird, ergibt sich
mit I ∼ Ep = n · h̄ω eine direkte Proportionalität zwischen dem Hintergrundsignal und
der Anzahl der NIR-Photonen n. Das unterstützt die Annahme, dass sich der Hintergrund
aus gestreuten NIR-Photonen zusammensetzt und keine EUV-Beiträge enthält.

Der stark nichtlineare Anstieg der EUV-Linienemission in Abbildung 4.8 links erinnert an die
Intensitätsabhängigkeit der Multiphotonionisation, s. Abschnitt 2.1.1. Die Ionisationsrate
W MPI = σnIn skaliert in n-ter Ordnung mit der Laserintensität [76]. Das gemessene
EUV-Signal folgt diesem Verlauf. Allerdings resultiert aus der Darstellung mit n = 18 eine
zu geringe Photonenzahl. Mit n · h̄ω = 18 · 1.5 eV = 27 eV wird die Ionisationsschwelle
für keinen der beobachteten Ladungszustände erreicht. Der nichtlineare Verlauf der
Emissionsstärke kann an dieser Stelle auf den kaskadenartigen Ablauf der Elektronenstöße
und die kontinuierliche Energiezunahme über inverse Bremsstrahlung zurückgeführt
werden.
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4.3.2. Stabilität der Emission

Im Abschnitt 3.2 wird der spontane und unregelmäßige Prozess der Tropfenerzeugung
beschrieben. Die Instabilitäten des Tropfenstrahls lassen sich in der Emission der EUV-
Fluoreszenz beobachten. Durch die inhomogene Überlagerung der Tropfen mit den Laser-
pulsen ist die Wechselwirkung jeweils unterschiedlich stark ausgeprägt. Die gemessenen
Signalstärken unterliegen erheblichen Schwankungen. Für eine quantitative Abschätzung
wird eine Messreihe über 1000 Spektren bei identischen Laserparametern aufgenommen.
Die Messungen erfolgen im Einzelschuss-Modus, d.h. es wird das EUV-Signal einzelner
Laserpulse detektiert. Der Beitrag der Linienemission wird aus den Spektren extrahiert
und über den Wellenlängenbereich aufintegriert. Abbildung 4.9 zeigt ein Histogramm
der resultierenden EUV-Signalstärken. Zusätzlich sind die Einzelschuss-Schwankungen
der Laserpulse in Bezug auf Pulsenergie und Strahllage angegeben. Letzteres wird über
den Aufbau der NIR-Transmissionsmessung ermittelt, s. Abschnitt 4.2. Die Position
des Strahlprofils auf dem CCD-Chip wird ausgewertet. Das entspricht der Richtung des
Poynting-Vektors [155]. Die Messung erfolgt ohne Argon-Tropfenstrahl und ebenfalls
über 1000 Laserpulse.

Es zeigt sich, dass die Laserpulse eine hohe Puls-zu-Puls-Stabilität aufweisen. Die Streuung
in der Poynting-Richtung beträgt 0.1%. Die Pulsenergie schwankt um 3%. Die Messwerte
sind symmetrisch um den Mittelwert verteilt. Im Vergleich dazu ist das EUV-Signal weni-
ger stabil. Es treten Fluktuationen von 40% auf, die nur mit Unregelmäßigkeiten des
Argon-Tropfenstrahls erklärt werden können. Die Messwerte sind asymmetrisch um den
Mittelwert verteilt, was die starke Intensitätsabhängigkeit der Wechselwirkung widerspie-
gelt. Bereits eine geringe Abweichung in der Überlagerung mit den Laserpulsen führt
zu einer deutlichen Verringerung der EUV-Emission. Mit Einbeziehung der Ergebnisse
der Transmissionsmessungen in Abbildung 4.4 ergibt sich folgendes Bild : Aufgrund des
unregelmäßig geformten Tropfenstrahls treffen nur 70% der Laserpulse einen Tropfen
ausreichend genau und erzeugen ein messbares EUV-Signal. Innerhalb der 70% treten
Unterschiede in der Überlagerung auf, so dass die gemessene Signalstärke um 40%
schwankt. Im Rahmen dieser Arbeit ist es nicht möglich, die NIR-Transmission und die
EUV-Emission für eine Einzelschuss-Analyse zu kombinieren. Mit beiden Methoden kann
das Ergebnis einzelner Laserpulse detektiert werden, aber die Synchronisation auf ein und
denselben Laserpuls ist nicht gegeben. In den Messungen kann also nicht zurückverfolgt
werden, wie genau sich Tropfen und Laserpuls überlagern. Zur Minimierung der Schwan-
kungen werden die Emissionsspektren über 1000 Laserpulse integriert aufgenommen.
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Abbildung 4.9.: Experimentelle Schwankungen. Die x-Achsen der Histogramme sind auf die
Mittelwerte der Verteilungen normiert. Die unterschiedlichen Skalierungen sind zu beachten. Die
Signalstärke der EUV-Emission (a) unterliegt einer großen Streuung von 40 %. Die Laserpulse
sind mit Schwankungen von 0.1 % in der Strahllage (b) und 3 % in der Pulsenergie (c)
wesentlich stabiler. Die Unregelmäßigkeiten in der Emission können direkt auf Instabilitäten des
Tropfenstrahls zurückgeführt werden.
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Abbildung 4.10.: Intensitätsabhängigkeit einzelner Übergänge. Die Verläufe sind normiert.
Es ist ein nichtlineares Verhalten erkennbar. Die einzelnen Übergänge zeigen gegenüber dem
aufintegriertem Gesamtsignal in Abbildung 4.8 eine deutlich stärkere Dynamik. Der abweichende
Verlauf von Ar 9+ kann auf den Schalenabschluss zurückgeführt werden. Die gestrichelten
Kurven folgen den Messpunkten und dienen der Führung des Auges. Die durchgezogenen
Kurven veranschaulichen den nichtlinearen Anstieg einer Potenzfunktion y = a xb + c.

4.3.3. Analyse einzelner Übergänge

In der zu Beginn vorgestellten Form der Auswertung wird die Signalstärke anhand des
gesamten Spektrums bestimmt. Dabei werden strahlungslose Bereiche einbezogen, die
keinen Beitrag zur EUV-Emission liefern. Die Emission der einzelnen Übergänge kann
dadurch unterschätzt werden. Im Folgenden wird zu einer individuellen Betrachtung
der Emissionslinien übergegangen. Dazu werden die Linienprofile in den hintergrund-
freien Spektren durch Gaußkurven dargestellt. Die Höhen der Gaußkurven dienen als
Maß für die Emissionsstärken. Abbildung 4.10 zeigt das Ergebnis exemplarisch für die
Übergänge Ar 4+ 3p2←4d, Ar 8+ 3p←4s und Ar 9+ 2s22p5←2s2p6 im Intensitätsbereich
I1 = 5.6·1014 W/cm2 bis I2 = 8.8·1014 W/cm2. Die Kurven sind auf I1 normiert dargestellt.
Der nichtlineare Potenzverlauf der Intensitätsabhängigkeit bleibt in dieser Form der Aus-
wertung erhalten. Allerdings werden Unterschiede im Anstieg und in der Emissionsschwelle
beobachtet. Das Emissionssignal der Übergänge Ar 4+ 3p2←4d und Ar 8+ 3p←4s erhöht
sich im gemessenen Intensitätsbereich um Faktoren 220 bzw. 170. Im Vergleich dazu
steigt das Gesamtsignal in Abbildung 4.8 nur um einen Faktor 30. Einzelne Übergänge
zeigen wie erwartet eine erhöhte Emission. Für Ar 9+ 2s22p5←2s2p6 steigt das Signal
allerdings nur um einen Faktor 20. Die Emission ist gegenüber dem Gesamtsignal reduziert.
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Ein ähnlicher Zusammenhang wird in den Intensitätsschwellen beobachtet. Für das
Gesamtsignal wird eine Schwelle von I ≈ 7.2 · 1014 W/cm2 identifiziert, s. Abbildung
4.8. Die Emission der Übergänge Ar 4+ 3p2←4d und Ar 8+ 3p←4s setzt bei geringeren
Intensitäten ein, für Ar 9+ 2s22p5←2s2p6 bleibt die Schwelle erhalten. Darüber hinaus
ist die Emission aus dem Ladungszustand Ar 9+ gegenüber Ar 4+ und Ar 8+ deutlich
reduziert. Die Beobachtung kann auf den Schalenabschluss und den sprunghaften An-
stieg des Ionisationspontentials bei q = 8 zurückgeführt werden, s. Abbildung 2.1. Der
Ionisationsschritt von Ar 8+ zu Ar 9+ erfordert eine wesentlich höhere Anregungsenergie.
Der Unterschied von Ar 4+ zu Ar 8+ ist weniger stark ausgeprägt.

Generell zeigen alle beobachteten Übergänge aus Tabelle 4.1 ein qualitativ ähnliches
Verhalten. Der nichtlineare Potenzverlauf ist lediglich unterschiedlich stark ausgebildet.
Die einzelnen Intensitätsabhängikeiten lassen sich unkorreliert zwischen die Verläufe von
Ar 4+ und Ar 9+ in Abbildung 4.10 einordnen. Die Emissionsstärken nehmen im gemesse-
nen Intensitätsbereich um Faktoren zwischen 60 und 220 zu. Allein der Übergang Ar 7+
3p←4d zeigt eine um den Faktor 400 erhöhte Emission. Es wird keine Emissionslinie
beobachtet, die ein signifikant abweichendes Verhalten zeigt und einen gesonderten
Anregungsmechanismus vermuten lässt. Die Beobachtungen unterstützen die Annahme,
dass die Ladungszustände im Plasma zusammenhängend erzeugt werden.

Bei diesen Aussagen ist zu berücksichtigen, dass die Messungen nicht zeitaufgelöst erfol-
gen. Das anfangs aufgestellte Modell der Laser-Tropfen-Wechselwirkung geht davon aus,
dass sich die Expansion des Plasmas und die Entwicklung der Ladungszustände bis in den
Nanosekundenbereich erstrecken und die Emission der EUV-Strahlung verzögert erfolgt.
Abbildung 2.6 rechts zeigt, dass hohe Ladungszustände vorrangig in der Anfangsphase der
Expansion auftreten, niedrige Ladungszustände dagegen bei abnehmender Temperatur.
Das Spektrometer ist jedoch über die Reaktionszeit des CCD-Detektors auf den Mikro-
sekundenbereich beschränkt. Es liefert Daten, die über die Dauer der Wechselwirkung
integriert sind. Wann die EUV-Emission einsetzt und ob zeitliche Unterschiede einzelner
Ladungszustände vorliegen, kann im Experiment nicht bestimmt werden.
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Abbildung 4.11.: Expansion des Plasmas
und Intensitätsabhängigkeit der Wechsel-
wirkung als Ergebnis der hydrodynamischen
Simulation : Dichte- und Temperaturprofile
(a,b) sowie Verteilungen des Ar 7+ Ladungs-
zustandes (c) zum Zeitpunkt t = 0.1 ns
nach der Laseranregung. Die Position der
Tropfenoberfläche für t = 0 ist bei 10 µm.
Das Plasma expandiert nach rechts.

4.3.4. Vergleich der Emission mit der Simulation

Das Modell der Plasmaexpansion und der zeitversetzten EUV-Fluoreszenz wird durch die
hydrodynamische Simulation unterstützt, die im Abschnitt 2.2.3 vorgestellt wird. Dort
wird in Abbildung 2.6 die zeitliche Entwicklung des Plasmas diskutiert. Abbildung 4.11
zeigt an dieser Stelle lokal aufgelöste Dichte- und Temperaturprofile sowie Verteilungen
der Ar 7+ Ladungszustände. Die verwendeten Laserintensitäten zwischen 5.6 · 1014 W/cm2
und 12.0 · 1014 W/cm2 und Pulslängen von 100 fs orientieren sich an den experimen-
tellen Werten. Die Simulation wurde für einen 10 µm großen, flüssigen Argon-Tropfen
durchgeführt. Die Position der Tropfenoberfläche zum Zeitpunkt der Laseranregung ist
in den Abbildungen markiert. Die gezeigten Verläufe stellen den Zustand des Plasmas
0.1 ns nach der Anregung dar. Anhand der Dichteverteilung (a) ist deutlich erkennbar,
dass die ionisierte Tropfenoberfläche in dieser Zeit um mehrere zehn Mikrometer nach
außen expandiert. Die Teilchendichte von 1022 cm-3 im Tropfeninneren 17 fällt mit zu-
nehmendem Abstand um mehrere Größenordnungen. Mit zunehmender Laserintensität

17 Die Teilchendichte 2 · 1022 cm-3 entspricht der Massendichte 1.4 g/cm3 von Argon in flüssiger Phase.
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ist die Expansion tendenziell stärker ausgeprägt. Der Zusammenhang ist linear. Am
Übergang von der flüssigen zur expandierenden Phase wird eine Kompression beobach-
tet, die durch die nach innen gerichtete Komponente des Plasmadrucks entsteht, s.
Abschnitt 2.1.3. Stöße zwischen Elektronen und Ionen bewirken gleichermaßen einen
Energie- und Massetransport von der Oberfläche in das Tropfenvolumen. Das Plasma
hat sich innerhalb der 0.1 ns um 1 bis 2 µm in den Tropfen ausgebreitet. Der Effekt
zeigt sich auch im Profil der Elektronentemperatur (b). Das Innere des Tropfens ist mit
Te = 0 kalt. Hier erfolgt noch keine Ionisation. Im Bereich der Kompression steigt die
Elektronentemperatur sprunghaft an. In der äußeren, expandierenden Schicht dagegen
bilden sich Werte zwischen 10 eV und 20 eV aus. Das bedeutet, dass die anfangs mehrere
hundert eV heiße Plasmaschicht in der Expansion deutlich abkühlt, s. Abbildung 2.6.
Für Intensitäten zwischen 5.6 · 1014 W/cm2 und 8.8 · 1014 W/cm2 ergibt sich dabei mit
zunehmendem Abstand ein konstanter Temperaturverlauf. Es liegt allerdings kein Gleich-
gewichtszustand vor, da die Dichte weiterhin kontinuierlich abnimmt. Im Fall einer starken
Anregung, I = 12.0 · 1014 W/cm2, steigt die Elektronentemperatur mit zunehmendem
Abstand. Die Abhängigkeit von der Intensität ist für die Elektronentemperatur nicht linear.

Der Bezug zur EUV-Strahlung ergibt sich aus der Präsenz der Ionen als Quelle für
Rekombination und Fluoreszenz. Abbildung 4.11 c zeigt am Beispiel von Ar 7+, dass die
Ladungszustände einige zehn Mikrometer außerhalb des Tropfens in der expandierenden
Plasmaschicht gebildet werden. Das bedeutet, dass sie zeitverzögert zur Laseranregung
auftreten. Die Ionenverteilung hängt dabei vorrangig von der Elektronentemperatur ab.
Die Intensitätsabhängigkeiten von Te und nAr 7+ skalieren in gleichem Maße. Der Einfluss
der Dichte, die sich hier über mehrere Größenordnung ändert, ist vergleichsweise gering.
Es zeigt sich, dass über eine stärkere Laseranregung die Ausbildung der Ladungszustände
begünstigt wird. Damit stützen die Ergebnisse der Simulation weitgehend die experi-
mentellen Beobachtungen. Allerdings wird die Intensitätsabhängigkeit des gemessenen
EUV-Signals unterschätzt. Der stark nichtlineare Verlauf zwischen 5.6 · 1014 W/cm2 und
8.8 · 1014 W/cm2 und die Emissionsschwelle von 7.2 · 1014 W/cm2 in Abbildung 4.10 wird
in der Simulation nicht wiedergegeben. In dem Bereich zeigen die Rechnungen ein lineares
Verhalten. Erst für eine höhere Intensität von 12.0 · 1014 W/cm2 tritt ein nichtlinearer
Anstieg der Elektronentemperatur auf. Darüber hinaus wird in der Simulation kein Ar 9+
beobachtet, und die Elektronentemperatur erreicht maximal 250 eV, s. Abbildung 2.6.
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Im Experiment kann von höheren Temperaturen im Plasma ausgegangen werden. Die
Existenz von Ar 9+ im Spektrum lässt auf mindestens 400 eV vor dem Beginn der Ab-
kühlphase schließen.

Die Abweichungen können auf die Beschränkung der Simulation auf eine Dimension
zurückgeführt werden. Unter realen Bedingungen erfolgt die Wechselwirkung in drei
Dimensionen, so dass sich hier ein Volumeneffekt ergibt. Die Ionisation durch das
Laserfeld erstreckt sich über den gesamten Tropfenquerschnitt und der Energieübertrag
über inverse Bremsstrahlung ist stärker ausgeprägt. Elektronen können sich lateral zur
Laserpropagationsrichtung bewegen. Es treten überproportional mehr Stöße auf und die
Anzahl der Ionen als Quelle der Emission steigt.
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Abbildung 4.12.: EUV-Fluoreszenzspektren von Argon nach Anregung mit unterschiedlich
gestreckten Laserpulsen. Trotz reduzierter Intensität sind die Spektren vergleichbar. Erst die
Verringerung der Pulsenergie führt zu einer Abnahme des Signals. Die Emissionslinien sind
entsprechend Tabelle 4.1 nummeriert.

4.4. Anpassung der Laseranregung durch Pulsformung

Die bisher diskutierten Ergebnisse basieren auf Messungen mit konstanter Pulslänge. Dabei
zeigt sich über die Pulsintensität eine deutliche Abhängigkeit von der Form bzw. Amplitude
der Pulse. Im Folgenden wird untersucht, wie die Laserpulse weiter an die Dynamik des
Plasmas angepasst werden können. Dazu werden sowohl gestreckte Einzelpulse als auch
komplexe Multipulsstrukturen eingesetzt. Die experimentelle Umsetzung erfolgt über die
Modulation der Phase des Laserfeldes, s. Abschnitt 3.1.3. Die Länge von einzelnen Pulsen
wird über die zeitliche Phase ϕ′′(t) gesteuert. Die Formung der spektralen Phase φ(ω)
erzeugt colored double pulses und colored triple pulses.

4.4.1. Einfluss der Pulslänge

In einem ersten Schritt wird die Pulslänge variiert. Je nach Einstellung ergeben sich
unterschiedliche Laserintensitäten. Für einen 100 fs kurzen Puls mit einer Pulsenergie von
1.46mJ ist I = 8.8 ·1014 W/cm2. Für eine Pulslänge von 700 fs reduziert sich die Intensität
bei gleicher Pulsenergie auf 1.2 · 1014 W/cm2. Das ist unterhalb der bisher ermittelten
Intensitätsschwelle. Trotzdem kann eine EUV-Emission beobachtet werden. Abbildung
4.12 zeigt Ergebnisse für Pulslängen von 100 fs, 330 fs sowie 700 fs. Die Spektren weisen
unabhängig von der Pulslänge die typische Linienstruktur auf. Die Emissionsstärke der
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Abbildung 4.13.: Intensitätsabhängigkeit des Überganges Ar 7+ 3p←4d. Für alle Pulslängen
wird trotz reduzierter Intensität ein EUV-Signal beobachtet. Mit zunehmender Pulslänge steigt
die Signalstärke. Die durchgezogenen Kurven zeigen den nichtlinearen Anstieg y = a xb + c
mit x = I.

Linien ist für alle drei Pulslängen vergleichbar. Zum Vergleich ist in der Abbildung ein
Spektrum dargestellt, dass mit einem 700 fs langen Puls bei einer reduzierten Pulsenergie
von 1.32mJ aufgenommen wurde. Das entspricht einer Intensität von 1.1 ·1014 W/cm2. In
diesem Fall wird eine wesentlich geringere Emission beobachtet. Der Effekt wird in einer
detaillierten Messung der Intensitätsabhängigkeit deutlich. Dazu werden Pulsenergien im
Bereich von 0.92mJ bis 1.46mJ bei Pulslängen von 100 fs, 330 fs und 700 fs untersucht.
Das entspricht Intensitätsbereichen (Imin . . . Imax) von

I = ( 5.6 . . . 8.8 ) · 1014 W/cm2 für τ = 100 fs

I = ( 1.6 . . . 2.5 ) · 1014 W/cm2 für τ = 330 fs

I = ( 0.7 . . . 1.2 ) · 1014 W/cm2 für τ = 700 fs .

Die aufgenommenen Spektren werden anhand einzelner Übergänge analysiert. Abbildung
4.13 zeigt an dieser Stelle das Ergebnis exemplarisch für den Übergang Ar 7+ 3p←4d.
Der Einfluss der Pulslänge ist offensichtlich. Die Signalverläufe sind entsprechend der
Intensitätsbereiche voneinander separiert. Für lange Pulse wird die EUV-Emission bei
geringen Intensitäten beobachtet. Die Emissionsschwelle ist reduziert. Im Bereich von
Imin bis Imax wird für τ = 100 fs eine Zunahme um den Faktor 400, für τ = 330 fs um
420 und für τ = 700 fs um 490 beobachtet. Das kann bereits als Anzeichen für eine
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Abbildung 4.14.: Energieabhängigkeit des Überganges Ar 7+ 3p←4d. Im Gegensatz zu Abbil-
dung 4.13 überlagern sich die Verläufe. Die Emissionsschwellen liegen einheitlich bei etwa 1.1 mJ.
Die durchgezogenen Kurven veranschaulichen den nichtlinearen Anstieg einer Potenzfunktion
y = a xb + c mit x = Ep.

effiziente Anregung durch eine längere Wechselwirkungszeit gedeutet werden. Der stark
nichtlineare Verlauf y = a x b + c wird durch alle drei Pulslängen wiedergegeben, wobei b
zwischen 17 und 20 liegt 18.

Der Versatz der Kurven in Abbildung 4.13 lässt vermuten, dass die Intensität der Laserpulse
nicht der entscheidende Parameter im Experiment ist. Das Auftragen der Messergebnisse
als Funktion der Laserintensität ist für eine Auswertung nicht optimal. Einerseits ist
die Emissionsstärke bei 1.2 · 1014 W/cm2 höher als bei 5.6 · 1014 W/cm2, andererseits
unterscheiden sich die Emissionsschwellen. Die Spektren in Abbildung 4.12 zeigen vielmehr,
dass das EUV-Signal vorrangig durch die Pulsenergie beeinflusst wird. In dem Sinne werden
die Messergebnisse erneut in Abhängigkeit von der Pulsenergie Ep = 0.92 . . . 1.46mJ
betrachtet, s. Abbildung 4.14. Es ist offensichtlich, dass diese Form wesentlich geeigneter
ist. Die Emissionsschwelle liegt für alle drei Pulslängen bei etwa 1.1mJ, die Anstiege
sind vergleichbar. Das nichtlineare Verhalten y = a x b + c bleibt für x = Ep erhalten.
Damit wird die Pulsenergie gegenüber der Pulsintensität als relevanter Parameter für die
Emission identifiziert. Eine ähnliche Beobachtung wird von [37] berichtet. Der Einfluss
der Pulslänge ist nach wie vor in der Emissionsstärke erkennbar. Für längere Pulse ist
das EUV-Signal bei Ep,max erhöht.

18 Mit b · h̄ω = 20 · 1.5 eV = 30 eV ist Multiphotonionisation auch hier unwahrscheinlich. Das
Ionisationspotential von 152 eV für den Ladungszustand Ar 7+ wird nicht erreicht.

70



Die Beobachtungen können in das Bild der Wechselwirkung zwischen Laserpuls und
Tropfen eingeordnet werden, s. Abschnitt 2.1.1. Das Modell geht davon aus, dass durch
das Laserfeld zuerst eine Ionisation in geringe Ladungszustände erfolgt. Mit zunehmender
Elektronendichte setzt inverse Bremsstrahlung als Heizmechanismus der Elektronen ein.
Die steigende Elektronenenergie ermöglicht die Erzeugung hoher Ladungszustände über
Stoßionisation. Zusammenfassend können folgende Aussagen getroffen werden :

1. Die Intensität der Laserpulse muss ausreichend hoch sein, um Atome im Laserfeld
zu ionisieren und eine initiale Elektronendichte zu produzieren. Das ist in diesen
Messungen für alle Intensitätsbereiche gegeben [77,83--86].

2. Die Energie der Laserpulse muss hoch genug sein, damit sich der Heizprozess über
inverse Bremsstrahlung effizient ausbilden kann. Die Elektronenenergie muss soweit
ansteigen, dass über Stoßionisation ein Kaskadeneffekt ausgelöst wird. Hier wird
eine Schwelle von etwa 1.1mJ beobachtet.

3. Für Pulsenergien oberhalb der Schwelle ist es effizienter, die Pulse zu strecken
und die Wechselwirkungszeit zugunsten einer längeren Heizperiode zu erhöhen. Die
Anregung ist damit die Dynamik des Plasmas angepasst und die Ausbildung hoher
Ladungszustände wird unterstützt, s. Abschnitt 2.1.3.

4.4.2. Einzel- vs. Doppelpulse

Die ersten Messungen mit gestreckten Pulsen zeigen, dass die EUV-Emission mit zuneh-
mender Pulslänge trotz reduzierter Intensität steigt. Hier stellt sich die Frage, wie sich im
Vergleich dazu eine sequentielle Anregung mit Doppelpulsen auswirkt. Sie bieten keinen
kontinuierlichen Heizprozess, aber die Intensität bleibt unabhängig vom Pulsabstand er-
halten, s. Abbildung 4.15. Das Ergebnis einer Messungen mit τ = ∆tcdp ist in Abbildung
4.16 dargestellt. Als charakteristische Größe wird wieder die Signalstärke des Überganges
Ar 7+ 3p←4d betrachtet. Die Messungen werden bei einer konstanten Pulsenergie von
1.3mJ durchgeführt. Die Zeitachse der Darstellung verläuft linear bis t = 800 fs und gibt
gleichermaßen Pulslänge und Pulsabstand wieder. Die Verläufe sind auf die minimale
Pulslänge τ = 100 fs bzw. den minimalen Pulsabstand ∆tcdp = 0 normiert. Sowohl
für Einzelpulse als auch für Doppelpulse wird mit zunehmender Zeit ein Anstieg des
EUV-Signals beobachtet. Die Verläufe entwickeln sich jedoch grundlegend verschieden.
Bis etwa t = 300 fs ist die Emission der Doppelpulsanregung geringfügig stärker aus-
geprägt. Hier wird eventuell ein Intensitätseffekt beobachtet, da sich die Doppelpulse
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Abbildung 4.15.: Vergleich von Einzel- und Doppelpulsen für τ = ∆tcdp. Die rote Pulsform
entspricht der Einstellung τ = 100 fs bzw. ∆tcdp = 0.
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Abbildung 4.16.: Emissionsstärken bei Einzel- und Doppelpulsanregung. Die Verläufe sind auf
τ = 100 fs bzw. ∆tcdp = 0 normiert. Für große Zeiten dominiert die kontinuierliche Anregung.

noch weitgehend überlagern und eine zusammenhängende, gestreckte Pulsform bilden, s.
Abbildung 4.15. Es gibt zwei Pulsspitzen mit steilen Flanken und einer Intensität von
jeweils I0/2. Bei Einzelpulsen wirkt sich die 1/τ-Abhängigkeit aus, die Spitzenintensität
sinkt auf I0/3. Die geringere Intensität kann ein Grund für die schwächere Emission sein.

Für große Zeiten, t � 300 fs, steigt die Emission der Einzelpulsanregung deutlich an. Die
Abhängigkeit von der Pulslänge ist nicht linear. Der Verlauf spiegelt die Verknüpfung von
Heizrate und Elektronendichte wieder. Einerseits nimmt die Effizienz der inversen Brems-
strahlung mit steigendem Ionisationsgrad zu, andererseits steigt der Wirkungsquerschnitt
für Stoßionisation mit der Elektronenenergie, s. Abschnitt 2.1.1. Mit der Erhöhung der
Pulslänge auf τ = 800 fs steigt das normierte EUV-Signal um einen Faktor > 50. Die
Beobachtungen aus den Abbildungen 4.13 und 4.14 werden bestätigt. Die Pulsenergie von
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1.3mJ liegt oberhalb der Emissionsschwelle, und die Intensität Imin = 0.9 · 1014 W/cm2
über der Ionisationsschwelle. In dem Fall dominiert die längere Wechselwirkungszeit
gegenüber der Intensitätsabnahme. Die gestreckte Pulsform ist an die Dynamik der
Plasmaentwicklung angepasst. Über die gesamte Pulsdauer ist ein kontinuierlicher Ener-
gieübertrag aus dem Laserfeld in die expandierende Plasmaschicht möglich [65,66], und es
wird ein höherer Ionisationsgrad erreicht. Die steigende Elektronendichte führt wiederum
zu einer verstärkten Absorption der Laserstrahlung, s. Abbildung 4.5. Der Resonanzfall
ne ≈ 3nkrit als Folge der Plasmaexpansion wird in den Messungen nicht beobachtet. Für
µm große Tropfen wird er im Pikosekundenbereich erwartet, s. Abschnitt 2.1.3.

Im Vergleich zu Einzelpulsen ist die sequentielle Anregung mit großen Pulsabständen
weniger effizient. Für ∆tcdp � 300 fs sind die Doppelpulse deutlich separiert und es wird
beobachtet, dass der Anstieg des EUV-Signals abnimmt. Die erreichte Emissionsstärke
bei ∆tcdp = 800 fs entspricht einer Zunahme um einen Faktor 10. Die Unterbrechung der
Anregung hat scheinbar unmittelbar Einfluss auf die Plasmadynamik. Der Aspekt wird im
nächsten Abschnitt genauer untersucht.

Die Aussagen sind qualitativ auf die anderen Übergänge übertragbar. Die Daten geben
keinen Hinweis auf eine abweichende Anregungsdynamik.

Die Ergebnisse der hydrodynamischen Simulation zur Einzel- und Doppelpuls-Anregung
sind in Abbildung 4.17 dargestellt. Gezeigt werden Temperaturprofile im Plasma 1 ns
nach der Laseranregung für τ=∆tcdp =1ps und τ=5ps bei konstanter Pulsenergie, d.h.

I = 1.0 · 1014 W/cm2 für τ = 1ps

I = 2x 5.0 · 1014 W/cm2 für ∆tcdp = 1ps und τ = 100 fs

I = 0.2 · 1014 W/cm2 für τ = 5ps .

Es ist deutlich erkennbar, dass sich das Plasma innerhalb einer Nanosekunde im gesam-
ten Tropfen ausgebreitet hat. Die Elektronentemperatur im Inneren ist auf mehrere eV
angestiegen. In der nach außen expandierenden Plasmaschicht bildet sich für τ = 1ps
und ∆tcdp = 1ps mit zunehmendem Abstand eine annähernd konstante Temperatur von
Te = 11 eV aus. Trotz unterschiedlicher Pulsformen und -intensitäten ergibt sich hier
ein identischer Verlauf. An dieser Stelle wird das Experiment unterschätzt, s. Abbildung
4.16. Als mögliche Ursache wird in den Abschnitten 2.2.3 und 4.3.4 die Beschränkung der
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Abbildung 4.17: Temperaturprofile im
Plasma als Ergebnis der hydrodynamischen
Simulation für unterschiedliche Pulsformen
zum Zeitpunkt t = 1 ns nach der Laseranre-
gung. Die Position der Tropfenoberfläche für
t = 0 ist bei 10 µm. Das Plasma expandiert
nach rechts.

Simulation auf eine Dimension diskutiert. Für τ = 5ps steigt die Temperatur mit zuneh-
mendem Abstand kontinuierlich an. Mit der deutlich reduzierten Intensität kann der Effekt
auf die längere Wechselwirkungszeit zurückgeführt werden. Hier bestätigt die Tendenz die
experimentellen Beobachtungen, dass eine Anregung mit gestreckten Pulsen effizienter ist.

4.4.3. Asymmetrische Doppelpulsanregung

In Abbildung 4.16 wird der Verlauf der EUV-Emission für eine Doppelpulsanregung in
Abhängigkeit vom Pulsabstand ∆tcdp gezeigt. Die Messungen werden bei einer Pulsenergie
von Ep = 1.3mJ durchgeführt, so dass jeder Teilpuls eine Energie von Ep/2 = 0.65mJ
hat. Das ist unterhalb der beobachteten Emissionsschwelle von 1.1mJ. Dennoch wird ein
EUV-Signal beobachtet, dass darüber hinaus mit zunehmendem Pulsabstand ansteigt.
Das bedeutet, dass über mehrere hundert Femtosekunden eine Korrelation zwischen den
beiden Teilpulsen besteht. In einem vereinfachten Bild der sequentiellen Anregung kann
angenommen werden, dass der erste Puls die Tropfenoberfläche ionisiert und eine initiale
Elektronendichte erzeugt. Über Elektronenstoß erhöht sich der Ionisationsgrad im Plasma
und die Dichte der Elektronen steigt mit der Zeit an. Für den zweiten, verzögerten Puls
ist über inverse Bremsstrahlung ein effizienter Energieübertrag in das Plasma möglich, so
dass trotz geringer Teilpulsenergie hohe Ladungszustände entstehen können.

Im Folgenden soll dieses Bild überprüft werden. Dazu wird die spezielle Eigenschaft der
colored double pulses genutzt, die neben dem Abstand der verschiedenfarbigen Doppel-
pulse auch eine Aufteilung der Pulsenergien Ep,blau :Ep,rot ermöglicht, s. Abschnitt 3.1.3.
Damit kann gezielt der Einfluss des Laserfeldes auf die Ionisation und den Heizprozess
untersucht werden. Die Messungen werden mit den Einstellungen 50:50, 70:30 und 30:70
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durchgeführt. Um die Abhängigkeit von der Pulsenergie weiter hervorzuheben, wird die
Gesamtenergie Ep = Ep,blau +Ep,rot auf 1.2mJ reduziert. Die Energie der Teilpulse beträgt
damit 0.4mJ, 0.6mJ und 0.8mJ für 30%, 50% und 70% der Gesamtenergie. Das ist in
jedem Fall deutlich unterhalb der Emissionsschwelle. Durch negative Separationszeiten
kann die Reihenfolge der Pulse vertauscht werden, so dass der Einfluss der Photonenener-
gie auf die Wechselwirkung einbezogen wird. Das entspricht in Analogie dem positiven
und negativen linearen Chirp gestreckter Pulse. Insgesamt ergeben sich 6 Messreihen :

50:50 70:30 30:70

∆tcdp > 0 :

∆tcdp < 0 :

In dem Schema ist jeweils links der erste und rechts der zweite Puls dargestellt. Abbil-
dung 4.18 zeigt die Ergebnisse der EUV-Emission für den Übergang Ar 7+ 3p←4d. Die
Verläufe sind jeweils auf ∆tcdp = 0 normiert. Für alle Pulsformen wird eine EUV-Emission
beobachtet. Das ist ein erstes Indiz für eine korrelierte Anregung. Mit zunehmendem
Pulsabstand erhöht sich die Signalstärke in allen Messreihen. Dabei wird beobachtet,
dass sich die Verläufe entsprechend dem Teilungsverhältnis der Pulsenergie gruppieren.
Die Pulsreihenfolge spielt eine untergeordnete Rolle. Das ist nachvollziehbar, da hier im
Experiment die Teilchendichte hoch und die Unterschiede in der Photonenenergie gering
sind. Mit der Laserwellenlänge λ0 = 810 nm kann für die Teilpulse z.B. λ0,blau = 800 nm
und λ0,rot = 820 nm angenommen werden, d.h. h̄ω0,blau = 1.55 eV und h̄ω0,rot = 1.51 eV.
Auf die Ausbildung hoher Ladungszustände über Stoßionisation hat der Unterschied
wenig Auswirkung. In den Impulsüberträgen der Elektronenbewegung hebt sich die Ener-
giedifferenz auf. Gleiches gilt für Messungen mit gestreckten Pulsen. Eine Diskrepanz
zwischen positivem und negativem linearen Chirp wird nicht beobachtet. In kleineren
Systemen dagegen ist der Effekt durchaus messbar. In der Literatur wird von der Chirp-
Abhängigkeit in Atomen [224--227], Gasjets [228--230] und Clustern [231--233] berichtet.
Teilweise werden dabei few-cycle Laserpulse eingesetzt, die durch ein breiteres Frequenz-
spektrum und größere Unterschiede in den Photonenenergien gekennzeichnet sind [2,234].

Anders als die Pulsreihenfolge macht sich das Energieverhältnis in den Messungen deutlich
bemerkbar. Eine gleichmäßige Aufteilung der Pulsenergie (50:50) liefert die höchste Emis-
sion. Abhängig vom Abstand der Pulse zeigt sich, dass bis ∆tcdp = 300 fs der Anstieg des
EUV-Signals am größten ist. In dem Bereich überlagern sich die Pulse, s. Abbildung 4.15.
Mit zunehmenden Abständen erfolgt die Anregung sequentiell und der Anstieg des Signals
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Abbildung 4.18.: Einfluss unterschiedlich geformter colored double pulses auf die EUV-Emission.
Die Pulsformen variieren zwischen einer symmetrischen Anregung (50:50) und einem starken
(70:30) bzw. schwachen (30:70) Vorpuls. Die verschiedenen Photonenenergien der Teilpulse
haben auf die Wechselwirkung keine Auswirkung.

nimmt ab. Das entspricht den Beobachtung der Doppelpulsanregung in Abbildung 4.16.
Allerdings ist hier als Folge der geringen Pulsenergie die Emissionsstärke reduziert. Die
Ionisation und der Heizprozess des Laserfeldes sind weniger effizient. Für ∆tcdp = 800 fs
wird nur noch eine Erhöhung um den Faktor 4 erreicht.

Im Fall einer asymmetrischen Aufteilung sinkt das EUV-Signal ein weiteres Mal. Im
Bereich der Überlagerung bis ∆tcdp = 300 fs sind die Verläufe für 70:30 und 30:70 noch
vergleichbar. In der zusammenhängenden Pulsstruktur scheint es unerheblich zu sein, in
welcher Reihenfolge die Pulse angeordnet sind. Mit zunehmendem Pulsabstand bilden
sind jedoch deutliche Unterschiede aus. Das Signal der 30:70 Anregung bleibt annähernd
konstant. Das lässt vermuten, dass der erste Puls zu schwach ist um eine effiziente Wech-
selwirkung auszulösen. Die Elektronendichte steigt nur geringfügig und erreicht innerhalb
von 800 fs nicht den Wert, dass der zweite Puls signifikant wirken kann. Anders verhält
es sich bei der 70:30 Anregung. In diesem Fall erzeugt der erste Puls eine ausreichend
hohe Elektronendichte. Je größer der Abstand der Pulse, desto länger kann sich die Elek-
tronendichte ausbilden, und das EUV-Signal steigt mit ∆tcdp durch den Heizprozess des
zweiten Pulses kontinuierlich an. Allerdings ist der zweite Puls nun schwächer, so dass die
Signalstärke im Vergleich zur 50:50 Anregung reduziert ist. Eine gleichmäßige Aufteilung
der Pulsenergie scheint hier optimal zu sein. Das kann als Ergebnis der reduzierten Ge-
samtenergie interpretiert werden. In der 30:70 Anregung zeigt sich, dass für eine effiziente
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Ionisation eine gewisse Pulsenergie erforderlich ist. In der Pulsumkehr (70:30) ist dagegen
der Heizprozess reduziert. Die geringe Energie des schwachen Pulses (0.3·Ep) kann durch
die hohe Energie des starken Pulses (0.7·Ep) nicht kompensiert werden. In jedem Fall
wird hier das Bild der sequentiellen Anregung bestätigt. Die EUV-Emission und damit die
Plasmadynamik reagieren auf die Anregung beider Pulse. Einerseits liegt die Energie eines
einzelnen Pulses mit maximal 0.8mJ unterhalb der Emissionsschwelle, s. Abbildung 4.14.
Andererseits wird für eine Einzelpuls-Anregung keine Abhängigkeit von ∆tcdp erwartet.
Eine Ausnahme stellt hier die Autokorrelationsspur dar, die durch ein Maximum im Bereich
der Pulsüberlagerung gekennzeichnet ist. Abbildung 4.18 zeigt ein gegenteiliges Verhalten.

Ist die Energie des ersten Pulses ausreichend zur Erzeugung einer signifikanten Elektronen-
dichte, profitiert die Plasmadynamik über einen pump-pump bzw. pump-heat-Effekt vom
Heizprozess des zweiten Pulses. Das Schema der Doppelpulsanregung wird in der Literatur
in verschiedenen Konfigurationen genutzt [38,45,72,73,109,120,142,235--237], teilweise
zur Untersuchung der Plasmaresonanz bei nkrit. Mit Blick auf die reduzierte Pulsenergie
der colored double pulses -Anregung stellt sich hier die Frage, wie das Experiment im
Fall einer hohen Gesamtpulsenergie reagiert. Sie wird im nächsten Abschnitt mit dem
Übergang zu colored triple pulses diskutiert.

4.4.4. Optimierung der EUV-Emission

Die Ergebnisse der Doppelpulsanregung in Abbildung 4.18 resultieren aus systematischen
Messungen mit fest vorgegebenen Parametern der colored double pulses-Phasenfunktion.
Der Einfluss von Pulsabstand, Pulsreihenfolge und Energieverhältnis auf die Wechselwir-
kung wird anhand einer repräsentativen Auswahl betrachtet. In einem zweiten Ansatz
wird nun versucht, die Parameter der Phasenfunktion frei zu variieren und über einen
Algorithmus auf eine maximale EUV-Emission zu optimieren. Das bietet die Möglichkeit,
Pulsformen abseits der bisher untersuchten Strukturen zu generieren. Der Phasenraum
wird über die colored triple pulses-Technik auf vier Dimensionen erweitert, so dass bis
zu drei Pulse mit frei einstellbaren Abständen und Amplituden geformt werden können,
s. Abschnitt 3.1.3. Eine Änderung der Pulslänge ist in dieser Form der Phasenmodu-
lation nicht möglich. Auf diesen Aspekt wird bewusst verzichtet. Die Einschränkung
der Pulsenergie in Abbildung 4.18 wird aufgehoben und der maximal mögliche Wert
von Ep = 1.46mJ verwendet. Mit dem Bild der sequentiellen Anregung sind mehrere
Varianten einer optimalen Pulsform denkbar, die sich auf unterschiedliche Art und Weise
auf die Wechselwirkung auswirken können :
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· Eine symmetrisch geformte Doppelpulsstruktur im Verhältnis 50:50 ist auch für
hohe Pulsenergien ideal. Die Ionisation durch den ersten Puls und der Heizprozess
des zweiten Pulses werden gleichermaßen unterstützt.

· Für eine hohe Pulsenergie ist es vorteilhafter, eine Doppelpulsstruktur asymmetrisch
aufzuteilen. Ein starker erster Puls erhöht die Ionisation durch das Laserfeld und
verbessert die Ausgangsbedingung für einen effizienten Heizprozess des zweiten
Pulses. Auf der anderen Seite kann der Heizprozess durch einen starken zweiten
Puls gegenüber der Ionisation dominieren.

· Die Ausbildung von drei Pulsen mit geringen Abständen ermöglicht eine kontinuier-
liche Anregung über einen langen Zeitraum. Das entspricht dem Äquivalent eines
gestreckten Pulses.

· Die EUV-Emission profitiert von einer wesentlich komplexeren Pulsstruktur. Mit
drei frei einstellbaren Pulsen kann die Wechselwirkung des Laserfeldes besser an
die Dynamik des Plasmas angepasst werden. Es resultieren verschieden starke,
separierte Pulse.

· Die colored triple pulses-Phasenmodulation lässt es zu, dass ein einzelner, kurzer
Puls entsteht. Diese Pulsform wird aber aufgrund der bisherigen Beobachtungen
nicht als Optimum erwartet.

Generell ist es die Frage, wie die zur Verfügung stehende Pulsenergie aufgeteilt wird.
Sowohl Intensität als auch Dauer der Wechselwirkung beeinflussen den Ionisationsgrad
des Plasmas und damit die Stärke der EUV-Emission. Als Maß für die Effizienz einer
Pulsform wird wie in den Abbildungen 4.16 und 4.18 die Emissionslinie des Überganges
Ar 7+ 3p←4d genutzt. Die Optimierung wird mit dem Downhill-Simplex Algorithmus
nach Nelder und Mead [174] durchgeführt, s. Abschnitt 3.1.3. Der Algorithmus erwartet
eine direkte Antwort auf eine Pulsform, so dass die Signalstärke in situ aus den Roh-
daten extrahiert werden muss. Dazu wird der systematische Hintergrund der Spektren
näherungsweise durch eine Trapezfunktion angepasst und das Verhältnis aus Signal und
Hintergrund als Funktionswert übergeben. Die Verhältnisbildung minimiert in gewissem
Rahmen Schwankungen, die durch den instabilen Tropfenstrahl auftreten. Andererseits
wird die Signalstärke der Emissionslinie in Bezug auf den Hintergrund und die Effizienz
der Pulsform hervorgehoben.

Abbildung 4.19 zeigt die Entwicklung des Funktionswertes für mehrere Durchgänge der
Optimierung bei identischen Startparametern. Es ist in jedem Fall eine Zunahme der
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Abbildung 4.19.: Durchläufe der Optimierung bei identischen Startparametern. Innerhalb von
30 Iterationen wird jeweils ein Anstieg des Funktionswertes um 20 % bis 30 % erreicht. Die
unterschiedlichen Trajektorien resultieren aus den Instabilitäten des Tropfenstrahls und der folg-
lich unregelmäßigen Überlagerung mit den Laserpulsen. Inset : Bestimmung des Funktionswertes
über das Verhältnis aus Hintergrund und Signalstärke einer Emissionslinie.

Emission um 20% bis 30% erkennbar. Die jeweils optimale Pulsform wird innerhalb
von 30 Iterationen gefunden. Dabei fällt auf, dass der Verlauf der Funktionswerte trotz
deterministischem Algorithmus in jedem Durchgang unterschiedlich ist. Bereits die erste
Iteration mit identischen Startparametern liefert verschiedene Ergebnisse. Der Effekt
kann direkt auf einen instabilen Tropfenstrahl zurückgeführt werden. Schon geringe
Abweichung in der Überlagerung zwischen Laser und Tropfen führen über die starke
Intensitätsabhängigkeit der Wechselwirkung zu Schwankungen im EUV-Signal. Darüber
hinaus muss davon ausgegangen werden, dass nur 70% der Laserpulse einen Tropfen
treffen, s. Abbildung 4.4. Die experimentellen Bedingungen sind nicht konstant. Hier
zeigt sich, dass der Downhill-Simplex Algorithmus weitgehend unempfindlich gegenüber
derartigen Störungen ist. In allen Durchgängen wird eine optimale Pulsform gefunden und
das EUV-Signal maximiert. Abbildung 4.20 zeigt die Ergebnisse der Pulsrekonstruktion
aus THG-Frog-Messungen, s. Anhang A.1. Die Pulsformen konvergieren einheitlich in
eine Doppelpulsstruktur mit einen starken Vorpuls, der 70% bis 80% der Pulsenergie
enthält. Der Abstand zum zweiten Puls variiert zwischen 300 fs und 600 fs.

Mit der eingestellten Gesamtenergie von 1.46mJ liegt die Vorpulsenergie zwischen 1.0mJ
und 1.2mJ. Das entspricht dem Bereich der Energieschwelle für die EUV-Emission, s.
Abbildung 4.14. Mit dem Erreichen der Schwelle ist es offenbar effizienter, die zusätzlich
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Abbildung 4.20.: Rekonstruktion der Pulsformen A(t) aus THG-Frog-Messungen. Die Drei-
pulsstruktur des Startwertes (schwarz) konvergiert einheitlich in eine asymmetrische Dop-
pelpulsform mit starkem Vorpuls. Die Vorpulse haben eine Pulsenergie zwischen 1.0 mJ und
1.2 mJ. Zur besseren Visualisierung sind die Verläufe gegeneinander verschoben dargestellt.
Die angegebenen Zahlenwerte entsprechen den Pulsabständen. Die Farbzuordnung ist mit
Abbildung 4.19 identisch.

zur Verfügung stehende Pulsenergie auf einen zweiten Puls aufzuteilen. Die Wechselwir-
kung profitiert dann von dem zeitversetzt einsetzenden Heizprozess, der an die Dynamik
der Plasmaentwicklung und die sich verzögert ausbildende Elektronendichte angepasst
ist. Die Messungen mit colored double pulses in Abbildung 4.18 zeigen, dass ein großer
Pulsabstand die EUV-Emission begünstigt. Hier ergeben sich Abstände zwischen 300 fs
und 600 fs, allerdings ohne dass die Erhöhung des EUV-Signals mit dem Pulsabstand
korreliert :

Pulsabstand : 560 fs 470 fs 370 fs 350 fs 340 fs

Signalerhöhung : 30% 20% 26% 28% 19%

Für 370 fs und 350 fs ist beispielsweise die Signalzunahme höher als mit dem größeren
Pulsabstand von 470 fs. Die Resultate können durch Instabilitäten des Experimentes be-
dingt sein. Je nach Überlagerung der Laserpulse mit den Tropfen verläuft die Optimierung
unterschiedlich. Eine aussagekräftige Systematik ist nicht erkennbar. In jedem Fall wird
die zusätzliche Pulsenergie in einem einzelnen Puls konzentriert. Das kann bedeuten, dass
der Heizprozess ebenfalls eine gewisse Intensität erfordert. Eine Aufspaltung in zueinander
versetzte Pulse zugunsten einer längeren Heizperiode wird nicht beobachtet.
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Abbildung 4.21.: Argon-Fluoreszenzspektrum vor (grün) und nach (blau) der Optimierung der
Phasenfunktion bei konstanter Pulsenergie. Die Darstellung ist hintergrundfrei. Die Emission
nimmt im gesamten Spektralbereich zu. Die Übergänge reagieren zusammenhängend auf die
optimierte Pulsform. Die Beschriftung der Übergänge erfolgt nach Tabelle 4.1.

Abbildung 4.21 zeigt das Emissionsspektrum vor und nach der Optimierung bei konstanter
Pulsenergie von 1.46mJ. Die Zunahme der Emission ist offensichtlich. Es stellt sich heraus,
dass sich die optimierte Pulsform auf das gesamte Spektrum auswirkt. Durchgehend alle
bekannten Emissionslinien sind in der Signalstärke erhöht. Darüber hinaus treten Beiträge
auf, die bisher nur schwach oder gar nicht beobachtet wurden. Insbesondere ist das eine
Emissionslinie bei λ = 17 nm, die sich mit der Absorptionskante des Aluminiumfilters
überlagert. Über die NIST-Datenbank [131] kann sie einem weiteren Ar 9+ Übergang
zugeordnet werden. Die Zunahme der Emission ist je nach Übergang unterschiedlich
stark ausgeprägt, der Trend ist jedoch eindeutig. Das gleiche Verhalten wird beobachtet,
wenn andere Übergänge als Referenz für die Optimierung eingesetzt werden. In jedem
Fall steigt die Emission im gesamten Spektralbereich. Die einheitliche Response auf die
optimierte Pulsform lässt vermuten, dass eine Korrelation zwischen der Anregung der
unterschiedlichen Ladungszustände besteht. Die Beobachtung kann direkt auf das anfangs
aufgestellte Modell der Wechselwirkung zwischen Laserpuls und Tropfen zurückgeführt
werden, s. Abschnitt 2.1.3, 2.1.4 und 2.2.3. Das Modell beruht darauf, dass das Laserfeld
zu Beginn der Anregung ein Plasma mit geringen Ladungszuständen erzeugt und über
inverse Bremsstrahlung ein nachträglicher Energieübertrag erfolgen kann. Die Dauer der
Wechselwirkung ist auf einige hundert Femtosekunden begrenzt. Die hohen Ladungszu-
stände als Quelle der EUV-Emission resultieren dagegen aus Stößen zwischen Elektronen
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Abbildung 4.22.: Korrelationsmatrix der EUV-Emission bei Anregung mit unterschiedlich
geformten Laserpulsen. Es sind Koeffizienten von 0.9 bis 1.0 dargestellt. Die hohen Korrelationen
erstrecken sich über den gesamten Spektralbereich. Die Emissionslinien zeigen überwiegend
eine vergleichbare Reaktion auf die verschiedenen Pulsformen.

und Ionenrümpfen in der Expansionsphase des Plasmas. Die Ladungszustände können sich
auf Zeitskalen bis in den Nanosekundenbereich entwickeln und umformen. Sie sind also
über die komplexe Plasmadynamik miteinander verknüpft und entstehen nicht unabhängig
voneinander. Dementsprechend profitieren alle Ladungszustände von einer optimierten,
effizienten Laseranregung, und die Emission nimmt im gesamten Spektralbereich zu.

4.4.5. Korrelationen im Emissionsspektrum

Das Experiment und die Simulation lassen vermuten, dass die Rekombinations- und Fluo-
reszenzkanäle der hohen Ladungszustände korreliert im expandierenden Plasma entstehen.
Das gesamte Emissionsspektrum reagiert auf die Form der Laserpulse, und die selektive
Optimierung eines einzelnen Überganges ist nicht möglich. Diese Beobachtung kann mit
einer detaillierten Analyse der Korrelation überprüft werden. Der Optimierungsalgorithmus
bietet dazu ideale Voraussetzungen. Das sukzessive Ausprobieren verschiedener Phasen-
funktionen liefert zahlreiche Variationen der Anregung. Die Auswertung der Spektren einer
Optimierung erfolgt über die Matlab-Funktion corrcoef. Abbildung 4.22 zeigt das Ergebnis.
Die beiden Achsen der Darstellung entsprechen der Wellenlänge des Emissionsspektrums.
Die Farbskala gibt die Stärke der Korrelation K zwischen den einzelnen Punkten der x-
und y-Achse wieder. Ein Korrelationskoeffizient von 1 bedeutet eine identische Reaktion
auf die unterschiedlichen Pulsformen. Für K = 0 ist das Verhalten voneinander unabhän-
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gig. In Abbildung 4.22 sind Korrelationskoeffizienten zwischen 0.9 und 1.0 dargestellt.
Die Grafik bestätigt die Vermutungen. Über den gesamten Spektralbereich ist eine hohe
Korrelation erkennbar, die auf eine vergleichbare Reaktion der einzelnen Ladungszustände
auf die verschiedenen Pulsformen hindeutet. Es wird kein Übergang beobachtet, der ein
signifikant abweichendes Verhalten zeigt und auf einen gesonderten Anregungsmecha-
nismus schließen lässt. Lediglich vier Zustände zeigen eine leicht reduzierte Korrelation :
Ar 9+ 2s22p5←2s2p6 (16.5 nm), Ar 7+ 4p←10s (22.1 nm), Ar 6+ 3p←4s (27.9 nm) und
Ar 5+ 3p2←4s (28.2 nm). Die Wellenlängenbereiche sind in der Abbildung markiert. Durch
die Skalierung der Farbachse sind sie weiß dargestellt. Die Korrelation liegt minimal bei
K ≈ 0.6. Eine einheitliche Systematik in Bezug auf Ladungszustand oder Elektronen-
konfiguration ist nicht erkennbar. Im Fall von Ar 7+ 4p←10s kann möglicherweise mit
einem Rydberg-ähnlichen Zustand argumentiert werden, da das 10s-Niveau für diese
Arbeit verhältnismäßig weit vom Atomkern entfernt ist, s. Tabelle 4.1 und Abschnitt
2.1.5. Rydberg-Zustände sind durch besonders geringe Übergangswahrscheinlichkeiten
gekennzeichnet. Eventuell wird dieser Effekt hier beobachtet. Für den Ladungszustand
Ar 9+ dagegen kann der Schalenabschluss die Ursache für die reduzierte Korrelation sein.

In der Literatur wird von Korrelationsanalysen berichtet, die deutlich differenzierter
ausfallen. In [205] und [218] wird z.B. in ähnlichen Experimenten die Emission kurz-
welliger Strahlung aus Xenon Clustern betrachtet. Die Cluster werden dabei mit einem
Freie-Elektronen-Laser (FEL) bei einer Wellenlänge von 13.5 nm angeregt, so dass Multi-
photonionisation stattfindet und hohe Ladungszustände teilweise direkt durch das Laserfeld
erzeugt werden. Anhand von Korrelation in den Spektren konnte dort eine Vielzahl bis da-
hin unbestimmter Emissionslinien identifiziert und Ladungszuständen zugeordnet werden.
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4.5. Bestimmung der Plasmaparameter

Die Linienstruktur der EUV-Emissionsspektren kann zu einer weitgehenden Charakterisie-
rung des Plasmas genutzt werden. Über die Wellenlänge der Spektrallinien sind einerseits
die Ladungszustände und damit die ionische Zusammensetzung bekannt. Es werden
Beiträge bis Ar 9+ beobachtet, wobei Ar 6+ und Ar 7+ im Messbereich dominieren, s.
Tabelle 4.1. Andererseits skaliert die Emissionsstärke der Linien mit der Dichte ne und
der Energie respektive Temperatur Te der Elektronen zum Zeitpunkt der Emission in der
Expansionsphase des Plasmas. In dieser Arbeit werden zwei Ansätze genutzt, um aus den
Signalstärken der Spektrallinien die Plasmaparameter zu bestimmen, s. Abschnitt 2.2.1
und 2.2.2. Für Beide gilt die Annahme eines lokalen thermodynamischen Gleichgewichtes.
Wird die Besetzungsdichte der Elektronen durch eine Boltzmann-Verteilung beschrieben,
kann mit Gleichung (2.42)

ln
[

Ik
Akgkνk

]
= ln

[
ckhn0

g0

]
− Ek

kBTe

eine Regression über mehrere Übergänge k eines Ladungszustandes q durchgeführt
werden. Dazu werden die Signalstärken Ik aus den hintergrundfreien Spektren in der Form
ln [Ik/Akgkνk ] über der Photonenenergie Ek = hνk aufgetragen. Die Signalstärken sind
in Bezug auf die wellenlängenabhängige Sensitivität des Spektrometers 19 entsprechend
Abbildung 3.13 korrigiert. Die Parameter der Übergänge sind im Anhang in Tabelle
A.3.1 angegeben. Aus dem Anstieg der Geradengleichung wird die Elektronentemperatur
bestimmt. Der zweite Ansatz basiert auf der Saha-Gleichung und einer Verhältnisbildung
der Signalstärken zweier Übergänge i , k in den Ladungszuständen q und q + 1. Mit
Gleichung (2.45)
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]
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]
= ln

[
2(2πmekBTe)3/2

neh3

]
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kBTe

ist ebenfalls eine Regression möglich, die zusätzlich zur Elektronentemperatur über den
Schnittpunkt die Elektronendichte liefert. Für Gleichung (2.42) werden die Übergänge in
den Ladungszuständen Ar 6+ und Ar 7+ verwendet, für Gleichung (2.45) die Coulomb-
verschobenen Übergänge Ar 5+..Ar 8+, s. Abbildung 4.6.

In der Auswertung zeigt sich, dass die Signalstärken der EUV-Emission erheblich durch
die Instabilitäten des Experimentes beeinflusst sind. Schwankungen in der Überlagerung

19 Transmission des Filters, Reflektivität des Gitters, Quanteneffizienz des Detektors.
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Abbildung 4.23: Boltzmann-Plot nach
Gleichung (2.42) für die Ar 6+ Übergänge.
Das zugehörige Spektrum wurde mit τ =
100 fs und Ep = 1.36 mJ aufgenommen. Der
Anstieg der Geraden entspricht einer Elek-
tronentemperatur im Plasma von 21 eV zum
Zeitpunkt der Emission.

zwischen Laserpuls und Tropfen führen zu starken Fluktuationen des Messsignals, s. Ab-
schnitt 4.3.2. Geringe Streuungen sollten hier durch die Regression ausgeglichen werden.
Es stellt sich jedoch heraus, dass die Abweichungen teilweise deutlich stärker ausgeprägt
sind und die Signalstärken nicht der Form (2.42) bzw. (2.45) folgen. Für einen Großteil
der aufgenommenen Spektren versagt die Analyse und liefert unrealistische Ergebnisse.
Auf der anderen Seite dagegen führen einzelne Messreihen zu beeindruckenden Resultaten,
die im Folgenden vorgestellt werden.

In Abbildung 4.23 ist exemplarisch das Ergebnis einer Analyse für Ar 6+ dargestellt. Aus
dem Anstieg der Regressionsgeraden ergibt sich eine Elektronentemperatur im Plasma von
Te,exp = 21 eV zum Zeitpunkt der Emission 20. Das stimmt mit dem Temperaturbereich
der hydrodynamischen Simulation überein, s. Abbildung 2.6, 4.11 und 4.17, und bestätigt
das Bild der Plasmadynamik dieser Arbeit : In der Wechselwirkung mit dem Laserpuls
und über nachfolgende Elektronenstöße wird ein heißes Plasma erzeugt, in dem hohe
Ladungszustände entstehen. Wie bereits diskutiert ist für Ar 9+ eine Temperatur von
400 eV erforderlich. Die Emission der EUV-Strahlung dagegen erfolgt stark verzögert
in der Expansions- und Abkühlphase des Plasmas. Die Temperatur muss soweit gesun-
ken sein, dass Elektronenstöße nicht mehr zur Ionisation sondern zur Rekombination
führen, s. Abschnitt 2.1.4. In diesem Fall sind das 21 eV. Mit der erfolgreichen Analyse
des Emissionsspektrums nach Gleichung (2.42) kann angenommen werden, dass die
Besetzungsdichten der Elektronen in der expandierenden Plasmaschicht einer Boltzmann-
Verteilung entsprechen und ein lokales thermisches Gleichgewicht vorliegt.

20 Die experimentell bestimmten Elektronentemperaturen Te,exp und -dichten ne,exp entsprechen alle dem
Zustand ’im Plasma zum Zeitpunkt der Emission’. Zugunsten der Lesbarkeit wird auf das Mitführen
dieses Zusatzes im Folgenden zum Großteil verzichtet.
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Abbildung 4.24.: Experimentell bestimmte Elektronentemperaturen (oben) und -dichten (un-
ten) im Plasma zum Zeitpunkt der Emission in Abhängigkeit von der Pulsenergie. Die Pulslänge
beträgt 300 fs (◦) bzw. 100 fs (2).

Aufbauend auf diesen Ergebnissen wird die Auswertung fortgesetzt und auf Messungen mit
variierenden Laserparametern ausgedehnt. Abbildung 4.24 oben stellt die Entwicklung von
Te,exp in Abhängigkeit von der Pulsenergie dar. Aufgrund der inkonsistenten Datenlage
bedingt durch die experimentellen Schwankungen wird an dieser Stelle auf Messungen mit
unterschiedlichen Pulslängen zurückgegriffen. Für den Verlauf von Ar 6+ ist τ = 100 fs,
für Ar 7+ und Ar 5+..Ar 8+ 300 fs. Abbildung 4.16 zeigt, dass für diese Werte noch keine
großen Unterschiede in der EUV-Signalstärke zu erwarten sind und von vergleichbaren
Bedingungen ausgegangen werden kann. Die ermittelten Verläufe von Te,exp bewegen
sich in einem Bereich zwischen 15 eV und 30 eV. Mit zunehmender Pulsenergie steigt
die Temperatur in den drei Verläufen annähernd gleichförmig. Eine Abhängigkeit von
der Pulslänge ist nicht erkennbar. Die Kurven sind um einige eV zueinander verschoben,
wobei dieser Aspekt vernachlässigt werden kann. Unter Verwendung unterschiedlicher
Spektrallinien und Analyseverfahren ergibt sich ein übereinstimmender Temperaturbereich,
der durch die Simulation bestätigt wird.
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In Abbildung 4.24 unten sind experimentell bestimmte Elektronendichten ne,exp für die
Variation von Ep dargestellt. Die Werte liegen zwischen 2 · 1017 cm-3 und 14 · 1017 cm-3.
Das ist unterhalb der kritischen Dichte nkrit = 1.7 · 1021 cm-3, so dass sich hier der Bezug
zur Rekombination ergibt. Der Anstieg mit der Pulsenergie ist stärker ausgeprägt als
bei der Temperatur. Mit Blick auf die Simulation in Abbildung 4.11 kann auch hier von
einer guten Übereinstimmung ausgegangen werden. Allerdings ist zu beachten, dass in
der Simulation die Teilchendichten berechnet sind, also die Anzahl der Atome pro cm3.
Sowohl im Experiment als auch in der Simulation stellt sich heraus, dass eine erhöhte
EUV-Emission mit einer stärkeren Laseranregung und einem heißerem und dichterem
Plasma verknüpft ist. Dabei wird beobachtet, dass die Elektronendichte stärker auf die
Laseranregung reagiert als die Temperatur. In den gemessenen EUV-Spektren bzw. den
gerechneten Ionendichten als Quelle der EUV-Emission ergibt sich ein Verhalten, dass
deutlich mit der Temperatur skaliert. Änderungen um Größenordnungen wie in der Dichte
werden nicht beobachtet. Das lässt darauf schließen, dass die Stoßionisation im Plasma
und die Erzeugung der Ladungszustände vorrangig von der Energie und weniger von der
Dichte der Elektronen abhängen.

Eine Literaturrecherche zeigt, dass in ähnlichen Experimenten mit µm großen Tropfen
vergleichbare Plasmatemperaturen bestimmt werden [40,71--74,120]. Für kleinere Tar-
gets in Edelgas-Jets wird teilweise von höheren Elektronentemperaturen und -dichten
berichtet [128, 238--240]. Hier kann eine abweichende Plasmadynamik entstehen, da
kleine Targets unter Umständen vom Laserpuls vollständig durchionisiert werden können.
Der Effekt zeigt sich beispielsweise in der Ausbildung der Plasmaresonanz, s. Abschnitt
2.1.3.

Darüber hinaus bietet die hydrodynamische Simulation eine weitere Vergleichsmöglichkeit.
Aus den Elektronentemperaturen und -dichten der Helios-Rechnungen können über
Spec3D [241] Emissionsspektren simuliert werden. In Abbildung 4.25 sind ein berechnetes
und ein gemessenes Spektrum gegenübergestellt. Die Emissionslinien werden nahezu ideal
wiedergegeben. Das bedeutet, dass in beiden Fällen nicht nur die Ladungszustände im
Plasma übereinstimmen, sondern über die Emissionsstärke auch Temperatur und Dichte.
Die bisherigen Beobachtungen werden hier nochmals bestätigt. Die Abweichungen in den
Spektren unterhalb von 17 nm können auf die reduzierte Transmission des Aluminiumfilters
zurückgeführt werden, s. Abbildung 3.13.
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Abbildung 4.25.: Experimentelles und berechnetes Argon-Fluoreszenzspektrum. Die Überein-
stimmung lässt auf vergleichbare Plasmaparameter schließen. Für λ < 17 nm ist die reduzierte
Transmission des Aluminiumfilters erkennbar. Die Beschriftung der Übergänge erfolgt nach
Tabelle 4.1.
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4.6. Absolute EUV Photonenzahl und Konversionseffizienz

Abschließend soll eine Einschätzung des Laser-Tropfen-Experimentes als potentielle EUV-
Strahlungsquelle in der Anwendung erfolgen. Es hat sich gezeigt, dass mit Mikrometer
großen Tropfen eine starke Emission im extrem-ultravioletten Wellenlängenbereich erzeugt
werden kann. Das Themengebiet ist von großem Interesse für die Industrie und wird
vielseitig untersucht [58--64, 242--247]. Der Vergleich unterschiedlicher Quellentypen
erfolgt häufig über die absolut emittierte Photonenzahl und die Konversionseffizienz.
Beide Größen können in dieser Arbeit aus den Spektren abgeschätzt werden 21. Die
Dispersionskurve des Spektrometers, s. Abbildung 3.13, gibt das Verhältnis aus emittierten
N0
ν und detektierten Nν Photonen an :

Nν(λ) = N0
ν(λ) · T F(λ) · R G(λ) (4.2)

T F ist die Filtertransmission und R G die Gitterreflektivität. Der Zusammenhang der
detektierten Photonenzahl mit der Signalstärke Ik einer Emissionslinie als Observable ist
über die Quanteneffizienz des Detektors

QE (λ) = Ik(λ)
Nν(λ) (4.3)

gegeben, also

N0
ν(λ) = Ik(λ)

QE (λ) · T F(λ) · R G(λ) ·
4π
Ω ·

1
Np

. (4.4)

Mit Ω = 1.6 · 10−4 sr und Np = 1000 erfolgt hier die Umrechnung der Emission auf
den vollen Raumwinkel und die Anregung mit einem einzelnen Laserpuls, s. Abschnitt
3.3.1 und 4.3.2. Aus der absoluten EUV-Photonenzahl N0

ν und der NIR-Photonenzahl
Nω = Ep/h̄ω pro Puls kann schließlich die Konversionseffizienz bestimmt werden :

CE (λ) = N0
ν(λ)
Nω

(4.5)

Die Rechnung wird für die Pulsenergie- und Pulslängen-Abhängigkeit des Überganges
Ar 7+ 3p←4 durchgeführt, vgl. Abbildung 4.14 und 4.16. Die Pulsenergie wird hier bei
τ = konst. = 100 fs variiert, die Pulslänge bei Ep = konst. = 1.4mJ. Abbildung 4.26
zeigt die Ergebnisse kombiniert in einer Darstellung. Die Achsen sind dabei wie folgt
beschriftet : unten = Pulsenergie, oben = Pulslänge, links = EUV-Photonenzahl, rechts
21 Die Abschätzung erfolgt unter der Annahme idealer, verlustfreier Bedingungen.
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Abbildung 4.26.: Absolute EUV-Photonenzahl (links) und Konversionseffizienz (rechts) in
Abhängigkeit von der Pulsenergie (unten) und der Pulslänge (oben). Die gestrichelte Linie
markiert vergleichbare Photonenzahlen und Konversionseffizienzen für jeweils Ep = 1.4 mJ und
τ = 100 fs.

= Konversionseffizienz. Beginnend mit der Pulsenergie zeigt sich, dass Photonenzahl
und Konversionseffizienz im Messbereich von 0.92mJ bis 1.46mJ um etwa 2 1/2 bzw. 2
Größenordnungen ansteigen. Die Emissionsschwelle und der stark nichtlineare Verlauf
sind deutlich erkennbar. Für Ep = 1.4mJ wird N0

ν ≈ 1 · 108 und CE ≈ 2 · 10−8 erreicht.
Das ist an dieser Stelle mit dem Ergebnis der Pulslängen-Messung vergleichbar, die auf
der oberen Achse dargestellt ist. Die gestrichelte Linie zeigt die Verbindung und verknüpft
beide Messungen miteinander. Hier kann eine der Kernaussagen dieser Arbeit beobachtet
werden : Mit dem Übergang von der Pulsenergie zur Pulslänge steigen EUV-Photonenzahl
und Konversionseffizienz mit der Streckung der Pulse weiter an. Die Pulsenergie respektive
NIR-Photonenzahl bleibt in diesem Fall konstant, die Pulsintensität sinkt. Die Erhöhung
der Pulslänge von 100 fs auf 800 fs liefert einen zusätzlichen Faktor 30. Der Effekt kann
auf die verlängerte Wechselwirkungszeit des Laserpulses mit dem Plasma zurückgeführt
werden, s. Abschnitt 4.4.1 und 4.4.2. Neben der Erhöhung der Pulsenergie profitiert die
Plasmadynamik maßgeblich von einer ausgedehnten Heizperiode.

In den Messungen dieser Arbeit werden maximale EUV-Photonenzahlen und Konversions-
effizienzen von etwa 5·109 bzw. 6·10−7 erreicht. Im Vergleich mit ähnlichen Experimenten
ist das gering. In der Literatur wird von CE -Werten im Promill- und Prozent-Bereich
berichtet, also vier bis fünf Größenordnungen höher [37,60,242--245]. Die Unterschiede
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können z.B. in der Form der Auswertung begründet sein, da die Bestimmung der Emis-
sionsstärken aus den Spektren nicht standardisiert ist. Durch die Analyse einer größeren
Bandbreite oder das Aufsummieren mehrerer Spektrallinien erhöht sich die Signalstärke
und damit die Konversionseffizienz. Sehr wahrscheinlich ist in diesem Experiment die
Limitierung der Pulsenergie auf Ep = 1.46mJ eine weitere Ursache. Der stark nicht-
lineare Verlauf der Ep-Abhängigkeit in Abbildung 4.26 zeigt, dass die Emissionsstärke
mit einer geringfügigen Erhöhung der Pulsenergie deutlich zunimmt. In Verbindung mit
gestreckten Pulsen bietet sich hier eventuell ein Ansatz, die EUV-Photonenzahl und die
Konversionseffizienz signifikant zu steigern.
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5. Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wird die Plasmafluoreszenz aus der Wechselwirkung intensiver Laserpulse
mit Mikrometer großen Argon-Tropfen untersucht. Es wird gezeigt, dass die Effizienz der
Laseranregung über eine Anpassung der Pulsform an die Mikroplasmadynamik signifikant
gesteigert werden kann. Es hat sich bestätigt, dass die Ausbildung des Plasmas wesentlich
durch die hohe Dichte der Tropfen bestimmt ist. Die Aussage stützt sich vor allem auf
die Beobachtung hoher Ladungszustände bis Ar 9+ in den Fluoreszenzspektren, die in
einer vergleichbaren Laseranregung atomarer Systeme nicht erreicht werden können. Das
wird auf eine effektive Plasmaheizung durch das Laserfeld zurückgeführt. Messungen
mit gestreckten Pulsen zeigen eine deutliche Zunahme der EUV-Emission mit der Wech-
selwirkungszeit. Für Pulslängen zwischen 100 fs und 800 fs wird beobachtet, dass eine
ausgedehnte kontinuierliche Anregung gegenüber der Intensitätsabnahme dominiert.

Interessant ist, dass im Experiment anstelle der Intensitätsabhängigkeit vielmehr eine
Energieabhängigkeit beobachtet wird. Bei Ep ≈ 1.1mJ wird eindeutig eine Emissions-
schwelle identifiziert. Oberhalb der Schwelle ist die Abhängigkeit der Emissionsstärke
stark nichtlinear. Eine Erhöhung der Pulsenergie um 20% führt zu einem Anstieg des
EUV-Signals um bis zu einen Faktor 500. Die Schwelle wird in einer Referenzmessung
basierend auf einem Optimierungsalgorithmus reproduziert. Hier zeigt sich in der Doppel-
pulsanregung ein pump-pump-Effekt : Ein zweiter, um einige hundert Femtosekunden
verzögerter Puls kann die Emission aus dem Mikroplasma deutlich steigern.

Die komplexe Dynamik des Mikroplasmas ist mit bloßem Auge erkennbar. Beobachtungen
der Plasmaemission aus Ar 1+,Ar 2+,Ar 3+ im sichtbaren Spektralbereich haben gezeigt,
dass Ionen um Millimeter propagieren können, bevor Rekombination und Fluoreszenz
einsetzen. Die Verknüpfung von Experiment und Simulation impliziert eine langlebige
Dynamik auch für hohe Ladungszustände. Eine Reihe von Analysen dieser Arbeit, z.B.
die Bestimmung der Elektronentemperatur und -dichte anhand Ar 5+ bis Ar 8+, werden
durch hydrodynamische Rechnungen unterstützt, die auf einer Expansionsphase des
Mikroplasmas bis in den Nanosekundenbereich basieren.
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Abbildung 5.1.: Steuerung der Plasmaemission im sichtbaren Spektralbereich durch Dop-
pelpulsanregung mit Nanosekunden-Abständen. rot : ∆t ≈ 1/2 ns, orange : ∆t ≈ 1 ns. Die
Emission kann auf Fluoreszenz aus niedrigen Ladungszuständen Ar 1+ und Ar 2+ zurückgeführt
werden [131]. Das blaue Plasmaleuchten entspricht dem bekannten Bild dieser Arbeit.

Die Beobachtungen lassen sich in einer Doppelpulsanregung auf Basis eines interfero-
metrischen Aufbaus überprüfen. Mit dieser Methode sind Pulsabstände mit Piko- und
Nanosekunden realisierbar. Abbildung 5.1 zeigt, dass in diesen Experimenten spannende
Effekte zu erwarten sind. Unter Umständen kann die Plasmaresonanz beobachtet wer-
den. Das würde eine Vielzahl der Annahmen dieser Arbeit bestätigen. Daneben hat
sich klar herausgestellt, dass die Anregung mit einer höheren Pulsenergie in Verbindung
mit gestreckten Pulsen das Potential für eine weitere Steigerung der EUV-Emission bietet.

Die Analyse der Transmission der Laserpulse kann auf eine Analyse der Wellenfron-
ten der Laserpulse erweitert werden. Das Mikroplasma verursacht eine Reduktion des
Brechungsindex, so dass eine Phasenverschiebung im Strahlprofil beobachtet werden
kann. Anhand räumlicher Interferenz ist damit z.B. auf alternativem Weg die Elektronen-
dichte bestimmbar [248--251]. Auf der anderen Seite ist es wünschenswert, mehr über
die Ionenzustände im Mikroplasma zu erfahren. Speziell die Frage, wann genau in der
Expansionsphase die Emission einsetzt und inwieweit sich Unterschiede zwischen Ladungs-
zuständen ausbilden, ist von Interesse. Korrelationsanalysen der Fluoreszenz zeigen zwar
eine eindeutige Verknüpfung der Emissionen einzelner Übergänge. Aber die Simulation
lässt vermuten, dass hohe Ladungszustände vorrangig in der Anfangsphase der Expan-
sion auftreten, niedrige Ladungszustände dagegen mit abnehmender Temperatur. Hier
bietet sich eine Zeit- und Ladungsaufgelöste Spektroskopie der Argon-Ionen an, z.B. [252].

∼
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A. Anhang

A.1. Charakterisierung der Laserpulse

Der Einsatz geformter Laserpulse erfordert die präzise Charakterisierung der Pulsstruk-
turen. Die Problematik der Vermessung von Signalen im Femtosekundenbereich wird
z.B. von Trebino [253] ausführlich behandelt. Eine einfache Möglichkeit bietet eine
Autokorrelation [254], die die Form der Einhüllenden A(t) des elektrischen Feldes wieder-
gibt und bereits Aussagen über Pulslängen und -abstände ermöglicht. Mit dem Einsatz
einer Phasenmodulation ist jedoch die Kenntnis des vollständigen elektrischen Feldes
entsprechend Gleichung (3.13)

E (t) = A(t) exp [−i(ω0t −ϕ(t))]

und (3.16)
Ẽ (ω) = Ã(ω) exp [−iφ(ω)]

in Amplitude und Phase notwendig. Dabei kann auf etablierte Techniken wie Frog
[255], Spider [256], Vampire [257] oder Grenouille [258, 259] zurückgegriffen werden.
Das gemeinsame Grundprinzip der unterschiedlichen Methoden basiert darauf, dass ein
Laserpuls mit einem Referenzpuls überlagert und abgetastet wird. Unter Ausnutzung von
räumlicher und zeitlicher Kohärenz wird abhängig von einer Verzögerung δt über lineare
(Interferenz) oder nichtlineare Prozesse (Frequenzmischung) ein Messsignal

Sn(t, δt) ∼
∫

E n−1(t)E (t − δt) dt (A.1.1)

generiert, aus dem die Pulsstruktur rekonstruiert werden kann [253,260]. Je nach Ordnung
n des Prozesses und der Komplexität des Aufbaus können detaillierte Informationen über
den Verlauf von Amplitude und Phase des Laserpulses im Zeit- und im Frequenzraum
gewonnen werden.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein THG-Frog-System zur Pulscharakterisierung auf-
gebaut : In einem Interferometer wird über Frequenzverdopplung (second harmonic
generation, SHG) ein 2ω-Referenzpuls erzeugt und mit dem ω-Laserpuls für eine Fre-
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Abbildung A.1.1.: Schematische Darstellung des THG-Frog. In einem Interferometer-Aufbau
wird der zu vermessende Laserpuls mit seiner frequenzverdoppelten Kopie (SHG) in einem THG-
Kristall nicht-kollinear überlagert. Das Spektrum des erzeugten 3ω-Signals wird in Abhängigkeit
von der Verzögerung δt detektiert, so dass eine zweidimensionale Frog-Spur F (λ, δt) resultiert.
Die Verzögerung wird über einen Linearpositionierer (SLC2445, SmarAct) mit sub-fs Auflösung
realisiert. Das Spektrum wird mit einem Faserspektrometer (SM442-UVN005, SpectralProducts)
aufgenommen. Für die Frequenzmischung werden BBO-Kristalle mit 100 µm (SHG) bzw. 20 µm
(THG) Dicke verwendet.

quenzverdreifachung (third harmonic generation, THG) überlagert : ω + 2ω → 3ω.
Die Erweiterung auf den n = 3 Prozess löst das bekannte Problem der Zeitinvari-
anz [185, 253, 261] : In einem SHG-Prozess ∼ E 2(t) ist das Messsignal S2(t, δt) für
die Phasen ϕ(t) und −ϕ(t) identisch. In der Rekonstruktion des elektrischen Feldes
existieren beide Lösungen gleichwertig. Als Folge kann nicht zwischen positivem und ne-
gativem Chirp unterschieden werden. Ebenso ist die Reihenfolge von Multipulsstrukturen
unbestimmt. In einem THG-Prozess ∼ E 3(t) wird die Symmetrie aufgehoben, und die
Rekonstruktion der Phase ist eindeutig.

Abbildung A.1.1 zeigt den Aufbau schematisch. Abhängig von der eingestellten Ver-
zögerung δt wird das Spektrum des 3ω-Pulses detektiert und zu einer Frog-Spur
F (λ, δt) zusammengesetzt. Zur Rekonstruktion des elektrischen Feldes des Laserpulses
aus F (λ, δt) wird eine kommerzielle Software (FrogX, Femtosoft Technologies) einge-
setzt. Abbildung A.1.2 veranschaulicht das Messprinzip am Beispiel eines Doppelpulses.
Die Pulsstruktur wird über die colored double pulses-Methode mit ∆tcdp = 600 fs und
λbrk = 2πc/ωbrk = 815 nm erzeugt. Abbildung A.1.2 a zeigt die experimentelle Frog-Spur
Fexp(λ, δt), Abbildung A.1.2 b eine entsprechend simulierte Frog-Spur Fsim(λ, δt) als
Erwartungswert 22. Abgesehen von einer geringen Abweichung in der Skalierung der

22 Die Simulation wird mit Lab2 für LabView durchgeführt [262].
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spektralen Achse 23 wird die experimentelle Frog-Spur durch die Simulation wiedergege-
ben. Die markante 4er-Struktur, die zeitlichen Abstände sowie die zentrale Wellenlänge
λ0,3ω = 810 nm/3 = 270 nm stimmen überein und bestätigen die Funktion des THG-
Frog. Die Projektion der Frog-Spur auf die Zeitachse liefert die Autokorrelation eines
Doppelpulses mit ∆tcdp = 600 fs, und analog bezüglich der Wellenlängenachse das
cdp-modulierte Spektrum. Die 4er-Struktur selbst kann wie folgt interpretiert werden :
Die Signale bei t = −600 fs und t = 600 fs sind zueinander spektral verschoben und
entsprechen dem blauen und roten Teilpuls. Für t = 0 überlagern sich die Teilpulse.
Aufgrund der speziellen Form der cdp-Modulation und der Phasenanpassung im THG-
Kristall resultiert eine spektrale Lücke bei λbrk,3ω = 815 nm/3 ≈ 272 nm. Der Effekt wird
in der Rekonstruktion deutlich. In Abbildung A.1.2 c und A.1.2 d sind die aus den experi-
mentellen Daten Fexp(λ, δt) bestimmten Pulsformen A(t), Ã(λ) und Phasen ϕ(t),φ(λ)
des Laserpulses dargestellt. Für A(t) ist neben der Separationszeit und der Reihenfolge
auch das Teilungsverhältnis der Pulse gegeben. Die Phase ϕ(t) des blauen Teilpulses ist
etwa konstant. Der rote Teilpuls weist einen linear ansteigenden Phasenverlauf auf. Das
entspricht einem konstanten zeitlichen Versatz. Die Pulslänge bleibt in der Modulation
erhalten. Ã(λ) auf der anderen Seite zeigt einen deutlichen Einbruch des Spektrums bei
λbrk = 815 nm. In der spektralen Phase φ(λ) kann die Dreieckform der cdp-Modulation
wiedergefunden werden. Die eingestellten Parameter ∆tcdp und λbrk werden in der Rekon-
struktion eindeutig wiedergegeben. Der Laserpuls ist damit vollständig charakterisiert.

23 Die Simulation geht von einem breiteren Pulsspektrum aus.
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Abbildung A.1.2.: Charakterisierung eines Doppelpulses mit einem THG-Frog. Die Pulsstruktur
wird über die cdp-Phasenmodulation mit ∆tcdp = 600 fs und λbrk = 2πc/ωbrk = 815 nm
erzeugt. (a) Experimentell bestimmte Frog-Spur. (b) Simulierte Frog-Spur. (c,d) Rekonstruierte
Pulsformen A(t), Ã(λ) und Phasen ϕ(t),φ(λ) im Zeit- und Spektralbereich auf Basis der
experimentellen Frog-Spur. Die Zeitinformation ist in relativer Darstellung gegeben, d.h. der
blaue Puls befindet sich zeitlich vor dem roten Puls.
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A.2. Überprüfung der Linearität des Pulsformers

Ein wesentlicher Aspekt bei der Verwendung von Pulsformern ist ein lineares Schaltverhal-
ten. Im vorliegenden Fall bedeutet das, dass unabhängig von der eingestellten Pulslänge
bzw. Separationszeit die Konversionseffizienz und damit die Energie der geformten Pulse
erhalten bleibt. Eine einfache aber aussagekräftige Möglichkeit zur Überprüfung bietet
eine Frequenzverdopplung und -verdreifachung cdp-geformter Doppelpulse [169,263] : Der
SHG-Prozess entspricht einer Autokorrelation. Für große Separationszeiten sind die Pulse
a, b getrennt und erzeugen separat ein frequenzverdoppeltes Signal : ωa +ωa → 2ωa

und ωb +ωb → 2ωb. Mit abnehmender Separationszeit beginnen die Pulse zu überla-
gern, so dass zusätzlich ωa +ωb → 2ωab möglich ist und das integrierte SHG-Signal
2ωa + 2ωb + 2ωab steigt. Aufgrund der Dispersion des SHG-Kristalls sind die 2ω-
Pulsen gegenüber den ω-Pulsen verzögert [158]. Die Konversion ωa + 2ωa → 3ωa bzw.
ωb + 2ωb → 3ωb in einem THG-Kristall direkt nach der SHG ist wenig effizient. An
dieser Stelle setzt die vorgeschlagene Methode zur Überprüfung der Justage ein : Nach
dem SHG-Prozess durchlaufen die Pulse zunächst eine Glasplatte, und anschließend den
THG-Kristall. Abbildung A.2.1 zeigt den Aufbau schematisch. Die Dispersion des Glases
vergrößert den zeitlichen Versatz zwischen den ω- und 2ω-Pulsen um tdisp. Damit ergibt
sich ein optimaler Abstand ∆tcdp, bei dem der 2ω-Anteil des ersten Pulses a mit dem ω-
Anteil des zweiten Pulses b überlagert und der THG-Prozess 2ωa +ωb → 3ωab möglich
ist. Die Autokorrelationsfunktion des SHG-Prozesses bleibt erhalten. Die verschiedenen
Frequenzsignale ω, 2ω, 3ω können simultan in einem einzelnen Spektrometer detektiert
werden, so dass eine zusammenhängende Kontrolle bis zur dritten Ordnung ∼ E 3(t)
erreicht wird. Die Messung kann wie folgt interpretiert werden : Die Signalstärke von

· ω entspricht der Energie der Laserpulse.

· 2ω ist direkt intensitätsabhängig und somit sensitiv auf die Pulslänge.

· 3ω gibt den Pulsabstand und damit die aufmodulierte Phasenfunktion wieder.

Im Fall eines linearen Schaltverhaltens bleiben Pulsenergie und Pulslänge unabhängig von
der eingestellten Separationszeit erhalten. Abgesehen von der Überlagerung der Pulse
bei ∆tcdp = 0 (für ω und 2ω) bzw. ∆tcdp = ±tdisp (für 3ω) sind die Signalstärken
konstant. Abbildung A.2.2 zeigt das Ergebnis am Beispiel einer 2mm dicken Glasplatte.
Bei ∆tcdp = 0 ist für den Verlauf von ω ein gaußförmiges Minimum und für 2ω ein
gaußförmiges Maximum erkennbar. Das entspricht der Autokorrelationsfunktion. Mit
der Konversion ω + ω → 2ω nimmt die Photonenzahl in der Fundamentalen ω ab.
Aufgrund der Intensitätsabhängigkeit des Prozesses ist die Halbwertsbreite des 2ω-Signals
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Abbildung A.2.1.: Schema zur Überprüfung der Linearität des Pulsformers [169,263]. Über die
cdp-Modulation werden Doppelpulse (a,b) im Abstand ∆tcdp erzeugt und in einem SHG-Kristall
frequenzverdoppelt. In einer Glasplatte wird das 2ω-Signal in Bezug zum ω-Signal verzögert.
Die Dispersion der Glasplatte ist konstant. Damit ergibt sich ein optimaler Pulsabstand, bei
dem das 2ω-Signal des ersten Pulses (a) mit dem ω-Signal des zweiten Pulses (b) überlagert
und in einem THG-Kristall die Frequenzverdreifachung 2ωa +ωb → 3ωab möglich ist.

reduziert 24. Die Dispersion des SHG-Kristalls bewirkt einen zeitlichen Versatz zwischen
den ω- und 2ω-Anteilen eines Pulses, so dass das 3ω-Signal für ∆tcdp = 0 minimal ist.
Erst mit zunehmender Separationszeit überlagern sich 2ωa und ωb, und das 3ωab-Signal
steigt auf ein Maximum bei ∆tcdp = ±tdisp. Mit der verwendeten 2mm dicken Glasplatte
ist tdisp ≈ 300 fs.

Es ist zu beachten, dass in Abbildung A.2.2 exemplarisch ein stückweise fehlerhaftes
Schaltverhalten des Pulsformers dargestellt ist. Zum Einen sind die Maxima im 3ω-Signal
für ∆tcdp = ±tdisp asymmetrisch stark ausgeprägt. Zum Anderen weicht das 3ω-Signal
bei ∆tcdp = 0 vom erwarteten Verlauf ab. Da in den ω- und 2ω-Signalen ein derartiges
Verhalten nicht beobachtet wird, kann von einer korrekten Justage des Pulsformers
ausgegangen werden. Die Konversionseffizienz und die Pulslänge bleiben erhalten. Das
Fehlverhalten beschränkt sich auf die spektrale Phase. Das kann darauf zurückgeführt
werden, dass die Form der Schallwelle für diese Phasenlage im Pulsformer eventuell nicht
richtig umgesetzt wird. Hier kann es helfen, die Position der Phasenanpassung im Kristall
geringfügig zu verschieben, also einen konstanten Versatz ϕ′(t) zur zeitlichen Phase zu
addieren. Die Pulsform bleibt dabei erhalten. Im Experiment wird eine Einstellung für ein
fehlerfreies Schaltverhalten verwendet.

24 Die Frequenzverdopplung ist in der intensiven Pulsspitze effizienter als in den Pulsflanken.
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Abbildung A.2.2.: Experimentelles Ergebnis zur Überprüfung des Pulsformers nach Abbildung
A.2.1. Die ω- und 2ω-Signale zeigen ein korrektes Schaltverhalten. Konversionseffizienz
und Pulslänge bleiben unabhängig vom eingestellten Pulsabstand erhalten. Im Bereich der
Überlagerung, ∆tcdp → 0, ist die Autokorrelationsspur zu erkennen. Im 3ω-Signal werden
Abweichung vom erwarteten Verlauf beobachtet (grüne Pfeile), was auf eine fehlerhafte
Umsetzung der spektralen Phasenmodulation schließen lässt. Die Störung kann korrigiert
werden.
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A.3. Parameter zur Bestimmung von Elektronendichte und
-temperatur

Tabelle A.3.1.: Parameter zur Bestimmung von Elektronendichte und -temperatur.
Die Energien Ek = hνk und statistischen Gewichte gk = 2Jk + 1 sind in der NIST-
Datenbank [131] angegeben. Die Oszillatorstärken fk werden Spec3D [241] entnommen. Die
Übergangswahrscheinlichkeiten Ak können über Ak [s−1] = 6.67 · 1013gk fk/(λk [nm])2 be-
rechnet werden [264]. Für den Übergang Ar 7+ 4p←10s liegen keine Informationen über die
Oszillatorstärke bzw. Übergangswahrscheinlichkeit vor.
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Abbildung A.4.1.: Schematische Ansicht der Vakuum-Kammer. Im Inneren ist sie in drei
Bereiche (1)-(2)-(3) aufgeteilt, die durch Skimmer getrennt sind. An der rechten Stirnseite
befindet sich ein y,z-Manipulator zur Montage der Tropfenquelle. Die Tropfen propagieren in
x -Richtung. Die Laserpulse werden horizontal entlang der y -Achse eingekoppelt. Das EUV-
Spektrometer ist in z-Richtung nach oben ausgerichtet.

A.4. Konstruktion der Vakuum-Kammer

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Vakuum-Kammer für das Experiment entworfen und
konstruiert. Die Kammer ist in Abbildung A.4.1 schematisch dargestellt. Das Design
orientiert sich an kompakten Abmaßen und ist für eine langfristige, über das Experiment
dieser Arbeit hinausgehende Nutzung ausgelegt. Die Gesamtlänge beträgt 700mm, der
Durchmesser 400mm. Im Inneren ist die Kammer in drei separate Bereiche (1)-(2)-
(3) aufgeteilt. In der Quellkammer (1) erfolgt die Erzeugung des Tropfenstrahls. Die
Tropfenquelle ist an einem y,z-Manipulator montiert und frei justierbar. In Kammer (2) ist
eine Dotierung der Tropfen möglich, Kammer (3) dient der Spektroskopie der dotierten
Tropfen, z.B. [265,266]. Die Bereiche sind über Skimmer voneinander getrennt, so dass
eine Propagation des Tropfenstrahls (1)→(2)→(3) bei gleichzeitiger Reduzierung des
Hintergrunddruckes möglich ist. Darüber hinaus existieren weitere Anschlussmöglichkeiten
für zusätzliche Diagnostik. In dieser Arbeit wird nur die Quellkammer (1) verwendet. Auf
den nächsten drei Seiten sind technische Zeichnungen und Maße der Kammer angegeben.
Die Fertigung erfolgte extern.
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