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Kurzfassung

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der Entwicklung rontgenoptischer Komponenten und
deren Anwendung an einer Hohe-Harmonische-Quelle im extrem-ultravioletten Spektralbereich
um 13 nm Wellenlénge. Die durch Frequenzvervielfachung erzeugten Harmonischen hoher Ord-
nung eines gepulsten Titan:Saphir-Lasers weisen laserdhnliche Eigenschaften auf, die sie fiir
verschiedenste Anwendungsgebiete interessant machen. Die Emission der untersuchten Harmo-
nischen erfolgt in einen Strahlungskegel geringer Divergenz von typischerweise 1 mrad und weist
mit dem Fundamentalpuls vergleichbare rdumliche Kohérenzeigenschaften auf. Der Emissions-
prozess ist auf ein Zeitintervall beschrinkt, das kleiner als die Laserpulsdauer ist, so dass die
Pulsdauer der Harmonischen-Strahlung im Bereich einiger fs oder darunter liegt. Diese Eigen-
schaften machen diese Form von elektromagnetischer Strahlung in Verbindung mit der relativ
kleinen Wellenlénge zu einer erfolgversprechenden Sonde fiir die zeitaufgeloste Untersuchung
sehr schneller, z.B. elektronischer Prozesse in Materie. Statische rontgenoptische Verfahren fiir
hohe rdumliche oder spektrale Auflosungen zur Aufkldrung der mikroskopischen Struktur von
Materie konnen unter Verwendung der hohen Harmonischen so um die Zeitdimension erweitert

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

Als ein erster Schritt in diese Richtung konnten mit dafiir entwickelten optischen Komponen-
ten Verfahren aus den Bereichen Mikroskopie, Interferometrie und Spektroskopie mit Hohe-
Harmonische-Strahlung erfolgreich umgesetzt werden. So wurde ein rdumlich hochauflésender
rontgenmikroskopischer Aufbau realisiert, der aus einem sphérischem Multilayer-Spiegel als
Kondensor und einer Zonenplatte als Objektiv besteht. Mit diesem Aufbau gelang es, in Kie-
selalgen Strukturen von bis zu 160 nm aufzulésen. Weiter wurde die Funktionsfahigkeit eines
Interferometers basierend auf zwei Zonenplatten demonstriert, die als Strahlteiler und als re-
kombinierendes optisches Element fungieren. Mit diesem Interferometer wurde erstmalig eine
direkte Bestimmung der komplexen Brechzahl bei 13 nm Wellenldnge an einer Laborrontgen-
quelle durchgefiihrt. Im Rahmen der Absorptionsspektroskopie wurden Messungen der chemi-
schen Verschiebung an den L-Absorptionskanten von Aluminium und Silizium durchgefiihrt,
mit denen die Eignung der hohen Harmonischen fiir diesen Zweck gezeigt werden konnte. An
Silizium-Proben wurde dariiber hinaus in einem Pump-Probe-Experiment mit Zeitauflosung

die photoinduzierte Anderung der Absorption an der Si-L-Kante untersucht.
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1 Einleitung

Das bereits 1917 von FEinstein postulierte physikalische Prinzip der stimulierten Emission
ermoglicht nicht nur die Erzeugung und Verstdrkung von Licht, sondern ist auch der Schliissel
zur vollstiandigen Kontrolle eines Lichtfeldes, also von dessen Amplitude und Phase. Die expe-
rimentelle Umsetzung dieses Konzeptes mit der Entwicklung des Lasers (Light amplification by
stimulated emission of radiation) fiir sichtbare Strahlung durch Maiman im Jahre 1960 stellt

einen Meilenstein optischer Technologien dar.

Die vielen verschiedenen, seitdem entwickelten Lasertypen haben eine Fiille neuer Anwen-
dungsfelder in vielen Bereichen der Physik entstehen lassen. Extrem kurze Laserpulse mit Puls-
dauern weniger fs (1fs=10"'s) haben die zeitaufgeldste Untersuchung schneller Prozesse in
Atomen oder Molekiilen und damit das Gebiet der fs-Spektroskopie erméglicht [128]. Ebenso
konnte die Erzeugung ultrakalter Materie in Form des theoretisch schon lange vorhergesagten
Materiezustandes des Bose-Einstein-Kondensates erst durch den Einsatz von Lasern und den
Prozess der Laserkiihlung erreicht werden [27]. Aber auch klassische lichtmikroskopische Verfah-
ren sind durch den Einsatz von Lasern revolutioniert worden. Die Verwendung von Laserscan-
Mikroskopen erlaubt heutzutage bildgebende Verfahren mit rdumlichen Auflésungen, die unter

der Beugungsgrenze der optischen Systeme liegen [46].

Der Trend zur vollstéindigen Kontrolle von Lichtfeldern und deren Anwendung als vielfaltiges
Werkzeug setzt sich zunehmend auch in den Bereich kiirzerer Wellenldngen fort und prégt fiir
das gerade begonnene Jahrhundert den Begriff Jahrhundert des Photons. Dies verdeutlicht,
welche Erwartungen in Verfahren und Techniken gesetzt werden, die auf der Verwendung von
Photonen, also Licht im weitesten Sinne, basieren. Dabei spielt die Erweiterung der aus dem
sichtbaren Spektralbereich (VIS) bekannten Verfahren und Technologien auf den Bereich der
extrem ultravioletten Strahlung (XUV) mit Wellenléngen A von 10 — 60 nm, aber auch fiir die
Spektralbereiche der weichen (1 nm < A < 10 nm) und hérteren Rontgenstrahlung (A < 1 nm),

eine wichtige Rolle.

Insbesondere gilt dies fiir die Realisierung von Lasern oder laserartigen Lichtquellen in diesen
Spektralbereichen, die jedoch nicht ohne weiteres moglich ist. Zum einen ist die Auswahl geeig-
neter aktiver Medien zur Erzeugung der Besetzungsinversion stark eingeschréinkt, zum anderen
skaliert die dazu bendtigte Pumpenergie mit A=* — A\=5 [3], was entsprechende Pumpmechanis-

men erfordert. Die heutzutage kurzwelligsten, kommerziell verfiigharen Laser mit hohen mitt-



1 Einleitung

leren Leistungen sind Fo-Excimer-Laser, die bei einer Wellenlédnge von 157 nm emittieren und

von groflem Interesse fiir technologische Anwendungen in der Halbleiterlithographie sind.

Im XUV und weichen Rontgenbereich fehlte es bis vor wenigen Jahren an einer mit einem
Laser vergleichbaren Quelle, die eine Umsetzung lichtoptischer Verfahren unter Ausnutzung
der speziellen Eigenschaften der Strahlung erlaubte. Auch bis heute sind nur einige Ront-
genlaserschemata erfolgreich umgesetzt worden, bei denen die benotigte Pumpenergie iiber
Gasentladungen oder VIS-Pumplaser mit sehr hohen Pulsenergien zugefiihrt wird. Die Vortei-
le dieser Rontgenlaser liegen in der relativ hohen Anzahl der pro Puls emittierten Photonen
und der schmalbandigen Emission, die aus der Besetzungsinversion eines angeregten Zustan-
des im Plasma resultiert. Gasentladungs-gepumpte Systeme weisen gute Strahlqualitdten bei
vergleichsweise langen Pulsdauern im ns-Bereich auf, emittieren derzeit aber nur bis zu Wel-
lenldngen von etwa 40 nm [88]. Die auch bei kleineren Wellenldngen arbeitenden Rontgenlaser
zeigen haufig Strahlprofile mit einer Art Filamentierung. Die Emission erfolgt aus mehreren
unabhéngigen Regionen des gepumpten Plasmas. Die Pulsdauern dieser Laser liegen im Be-
reich einiger ps [25]. Ein Durchstimmen der Wellenlidnge der Laseremission ist meist nur sehr

eingeschrankt moglich.

Eine alternative laserartige Strahlungsquelle im XUV beruht auf der direkten Frequenz-
konversion optischer ps- oder fs-Laserpulse. Dabei wird die Frequenzvervielfachung der La-
serfundamentalen in einem nicht-linearen Medium, zumeist ein Gas, in héhere Harmonische
der Grundfrequenz ausgenutzt. Dieser Prozess wird auch high-harmonic generation (HHG) ge-
nannt. Die Emission der Hohe-Harmonische-Strahlung (HH) oder auch hohen Harmonischen
erfolgt in einen Strahl geringer Divergenz, dem ein grofler Teil der Eigenschaften der Laserfun-
damentalen aufgepriagt wird. Durch die gleichzeitige Emission vieler harmonischer Ordnungen
wird Strahlung iiber eine grofle Bandbreite erzeugt, die von der Fundamentalen im sichtbaren
Spektralbereich bis weit in den Bereich weicher Rontgenstrahlung reichen kann. Der Emissi-
onsprozess der hohen Harmonischen ist auf ein Zeitintervall beschrankt, das kleiner als die
Dauer des Laserpulses ist. Bei der Verwendung eines wenige fs kurzen Laserpulses kann so ein
XUV-Puls erzeugt werden, dessen Pulsdauer unter 1 fs liegt [48]. Die Konversionseffizienz der
Umsetzung von sichtbarer Strahlung in Harmonische im XUV ist jedoch relativ gering und liegt
in der GréfSenordnung 107 — 1077,

Der Prozess der HHG liefert kurzwellige Strahlungspulse, die in Verbindung mit spektro-
skopischen oder mikroskopischen Techniken als Sonde zur zeitaufgelsten Untersuchung mikro-
skopischer Eigenschaften von Materie eingesetzt werden konnen. Das dazu in der Regel ver-
wendete Verfahren basiert auf der Pump-Probe-Technik, bei der die zu untersuchende Probe
mit einem VIS-Laserpuls angeregt und anschlieBend mit einem XUV-Puls analysiert wird. In
verschiedenen Gebieten konnte dies bisher mit HH-Strahlung umgesetzt werden, wie z.B. in

der Photo- und Auger-Elektronenspektroskopie [36, 105] oder zur Untersuchung chemischer



oder physikalischer Prozesse wie der Photodissoziation von Bry [81, 82], Kristallgitterdyna-
mik [102] oder Oberflichenuntersuchungen [6, 119]. Dariiber hinaus wurden die rdumlichen
Kohérenzeigenschaften der HH zur Fokussierung und Anregung von Réntgenfluoreszenz [99]
oder in Experimenten zur XUV-Holographie [5] ausgenutzt. Die meisten dieser Experimente
werden bis heute mit Harmonischen im Wellenldngenbereich von 17 — 50 nm durchgefiihrt. Op-
tische Elemente zur Strahlformung bzw. -fithrung werden dabei kaum eingesetzt, auch kommen

abbildende Verfahren selten zur Anwendung.

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der Entwicklung und Implementierung abbildender,
spektroskopischer und interferometrischer Verfahren an einer HH-Quelle im bisher schwierig
zuginglichen Spektralbereich um 13 nm Wellenléinge (&~ 100 eV)!. Die durchgefiihrten Ex-
perimente beinhalten den Aufbau und Betrieb eines Rontgenmikroskopes fiir rdumlich hoch-
auflosende Abbildungen, die Erprobung eines Interferometers basierend auf Fresnelschen Zo-
nenplatten und die Durchfithrung von XAFS (X-ray Absorption Fine Structure)-Messungen
im Bereich der Ly,-Absorptionskanten von Aluminium und Silizium. Die Motivation fiir diese
Experimente ist, Messwerkzeuge zu entwickeln, die unter Verwendung der HH-Strahlung neben
einer hohen raumlichen bzw. spektralen Auflésung oder Phasensensitivitéit zusétzlich eine hohe
zeitliche Auflosung bieten. Bevor dieses Ziel erreicht werden kann, bedarf es der Implemen-
tierung der statischen Experimente, die in dieser Arbeit beschrieben werden. Im Rahmen der
Absorptionsspektroskopie konnte dariiber hinaus ein erstes Pump-Probe-Experiment durch-

gefithrt werden.

Der gezielte Einsatz einer Strahlungsquelle fiir eine spezifische Anwendung erfordert zunéchst
eine préazise Charakterisierung der emittierten Strahlung. Im Fall der hohen Harmonischen sind
insbesondere die spektrale Verteilung sowie das Strahlprofil und dessen zeitliche und rédumli-
che Stabilitdt von Interesse. Aulerdem sind hinsichtlich der Fokussierung der hohen Harmo-
nischen zur Erzeugung hoher Intensitdten im XUV die rdumlichen Kohérenzeigenschaften von
Bedeutung. Neben den Anwendungsexperimenten stellt die Erfassung dieser Parameter der

HH-Strahlung einen Schwerpunkt der durchgefithrten Arbeiten dar.

11239.84/A[nm] = Eypot[cV]






2 Eigenschaften der Hohe-Harmonische-Strahlung

Die Erzeugung von hohen Harmonischen im XUV durch Frequenzvervielfachung eines La-
serpulses in einem atomaren Gas und der experimentelle Nachweis im Labor gelangen vor
gut 10 Jahren unter Einsatz von gepulsten Lasersystemen mit Pulsdauern im ps- bzw. fs-
Bereich [59, 67, 68, 73]. In den erzeugten Harmonischen-Spektren wurde ein starker Abfall der
Intensitat innerhalb der ersten Harmonischen der Fundamentalen beobachtet, dem ein sehr
breites Plateau in etwa gleich intensiver Harmonischer folgte. Das Plateau endete an der kurz-
welligen Seite in einem steilen Abfall, dem sogenannten cut-off. Mit der Entwicklung immer lei-
stungsstirkerer Laser mit Pulsdauern von nur noch wenigen fs wurde die kurzwellige Grenze der
Harmonischen bis in den Bereich weicher Rontgenstrahlung ausgedehnt [19, 98, 110]. Den Expe-
rimenten gingen theoretische Arbeiten voraus, die die Moglichkeit der Frequenzvervielfachung
von sichtbaren Laserpulsen bis zu sehr hohen Harmonischen der Fundamentalfrequenz voraus-
sagten [7]. Der zunéchst semiklassischen Theorie des Erzeugungsprozesses [23, 61, 70] folgte

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

Von Anfang an standen die besonderen Eigenschaften der Strahlung im Mittelpunkt der
Untersuchungen. Bedingt durch den Erzeugungsprozess durch Fokussieren eines Laserpulses in
ein Gastarget, weisen die Harmonischen-Pulse laserdhnliche Eigenschaften auf. Die Emission
erfolgt in einen Strahl geringer Divergenz, der kollinear mit dem anregenden Laserpuls propa-
giert [90] und einen hohen Grad an raumlicher Kohédrenz aufweist [5, 32]. Die zur Erzeugung
der hohen Harmonischen notwendigen Intensitédten beschrinken die Emissionsdauer auf einen
Bruchteil der Laserpulsdauer, so dass mit den hohen Harmonischen gepulste XUV-Laborquellen

mit Pulsdauern kleiner als 100 fs zur Verfiigung standen.

2.1 Strahlungserzeugung und -ausbreitung

2.1.1 Strahlungserzeugung: Atom-Licht-Wechselwirkung

Die Entstehung von hohen Harmonischen kann aufgrund der Wechselwirkung eines einzel-
nen Atoms mit Ionisationspotential I, mit einem intensiven Laserfeld der Zentralfrequenz wy
und elektrischer Feldstdrke FEj verstanden werden. Eine einfache, qualitative Erklarung lie-
fert das sogenannte 3-Stufen-Modell, das von Corkum entwickelt wurde [23] und mit einem

semi-klassischen Ansatz die Harmonischen-Erzeugung anhand von drei sequentiell ablaufenden
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung des 3-Stufen-Modells: a) Tunnelionisation des Elektrons
aufgrund der hohen, lokalen Feldstirke, b) Propagation des Elektrons/Wellenpaketes im Laserfeld
und ¢) Wechselwirkung des zuriickkehrenden Elektrons mit dem Atomrumpf unter Emission eines
harmonischen Photons.

Prozessen beschreibt (Abb. 2.1a-c). Der Wechselwirkungsprozess beginnt mit der Freisetzung
eines Elektrons zum Zeitpunkt ¢, aufgrund von Tunnelionisation, die durch die vorhandenen

hohen Laserfeldstérken ermoglicht wird (a).

Die Beschreibung der Elektronenbewegung im elektrischen Feld des Lasers mittels klassischer
Mechanik liefert die wesentliche Aussage, dass nur im Fall von linear polarisiertem Licht die
Trajektorie des Elektrons zum Atomrumpf zuriickfithren kann, was die Voraussetzung fiir eine
weitere Wechselwirkung von Elektron und Ursprungsatom ist (b). Dementsprechend ist mit zu-
nehmender Elliptizitiat der Laserpolarisation ein starker Abfall der Effizienz der Harmonischen-
Erzeugung zu erwarten, was sich im Experiment bestétigt [14, 101]. Je nach Zeitpunkt der Frei-
setzung des Elektrons, kann dieses unterschiedlich viel kinetische Energie durch das Laserfeld
aufnehmen, deren Maximum 3.17 U, betrégt. U, wird als ponderomotives Potential bezeichnet
und entspricht der mittleren kinetischen Energie des Elektrons im Laserfeld, die durch

e’ E?

U, = —=% = const I \] 2.1
P et const I, A\ (2.1)
gegeben ist. Hierbei steht e fiir die Elementarladung und m, fiir die Ruhemasse des Elektrons,

I, ist die Intensitéit des fokussierten Lasers und g die wg entsprechende Zentralwellenlénge.

Kehrt ein freigesetztes Elektron nach einer halben Laserperiode zu seinem Ursprungsatom
zuriick, konnen drei konkurrierende Prozesse auftreten. Zum einen ist ein weiterer Ionisati-
onsprozess moglich, bei dem ein zweites Elektron durch Stoflionisation freigesetzt wird, zum
anderen kann das Elektron elastisch gestreut werden. Rekombiniert das Elektron hingegen in
seinen urspriinglichen Zustand, wird die kinetische Energie plus die Ionisationsenergie in ein
hochenergetisches Photon umgesetzt (c). Hieraus ergibt sich direkt die maximale Energie eines

harmonischen Photons zu [23]

Nmaz = 317U, + 1. (2.2)



2.1 Strahlungserzeugung und -ausbreitung

Diese Abhéngigkeit stimmt mit den experimentellen Ergebnissen grundlegend iiberein [67, 69,
73]. Aufgrund der Periodizitiat des treibenden Laserfeldes ist das resultierende Harmonischen-
Spektrum diskret und besteht aus ungeraden Vielfachen der fundamentalen Laserfrequenz wy.
Streng genommen gilt Gleichung (2.2) nur fiir langere Laserpulse mit hinreichend vielen opti-
schen Zyklen, bei denen U, genau definiert ist. Im Fall sehr kurzer Laserpulse kann das emittierte
Spektrum auch gerade Harmonische enthalten bzw. im Bereich des cut-off ein Quasi-Kontinuum
ausbilden (vgl. Kap. 4.3), wenn nur noch ein einzelner optischer Zyklus zur Strahlungserzeu-
gung beitrigt. Das 3-Stufen-Modell beschreibt nur die Wechselwirkung einzelner Atome mit
dem Laserfeld. Kollektive Effekte bei der Entstehung bzw. Ausbreitung der Harmonischen blei-

ben unberticksichtigt.

Die quantenmechanische Beschreibung der Harmonischen-Erzeugung basiert auf der Losung
der nichtrelativistischen, zeitabhéngigen Schrédingergleichung des Elektronenwellenpaketes im

E-Feld des Lasers, hier in atomaren Einheiten [21]:
1
0V (x, 1)) = (=5 V° + V(x) =xB(x,1)[¥(x, 1)) (2:3)

|W(x,t)) steht fur die Wellenfunktion des Elektrons. Der erste Teil des Hamiltonoperators re-
prasentiert den Coulomb-Anteil des atomaren Feldes, der zweite Teil die Wechselwirkung mit
dem E-Feld des Lasers (E(t) = Ep). Zur Losung der Schrodingergleichung wird héufig die strong
field approzimation verwendet, die fiir U, > I, > hwy giiltig ist [67] und folgende N#herungen

macht:

i) Nach der Freisetzung des Elektrons wird dieses als freies Teilchen betrachtet, also der
Einflufl des Coulomb-Potentials des Atoms vernachléssigt. Die Coulomb-Eigenfunktionen
der Kontinuumszustédnde kénnen dann mit ebenen Wellen als Kontinuumseigenfunktionen

gendhert werden.

ii) Alle gebundenen Zusténde auer dem des Grundzustandes, aus dem der beobachtete Pro-

zess hervorgeht, werden vernachléssigt.

Die Losung der Schrodingergleichung hat die Bestimmung des zeitabhéngigen atomaren Dipol-
momentes D(t) zum Ziel. Aus diesem kann mit der Berechnung des Betragsquadrates der Fou-
2

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

Die quantenmechanische Beschreibung der Erzeugung von hohen Harmonischen und das Bild
des 3-Stufen-Modells kénnen iiber die Darstellung des Erwartungswertes (D(t)) des atomaren

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

<D(t)> = Z % aion(tb) apr0p<tb> t) arec(tb) . (24)

Zum Zeitpunkt ¢, wird ein Wellenpaket mit der Wahrscheinlichkeit a;o,(t,) erzeugt, propa-
giert im Feld des Lasers und kehrt zum Zeitpunkt ¢ mit der Wahrscheinlichkeit apyop(ts,t) zum
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Ursprungsatom zuriick, wo es mit der Wahrscheinlichkeit a,e.(tp) zur Rekombination in den
Grundzustand und Emission eines harmonischen Photons kommt. Die Energie des emittierten
Photons ergibt sich wiederum als Summe der kinetischen Energie des Elektrons und der Io-
nisationsenergie des Atoms. Da nicht nur eine einzelne Elektronentrajektorie fiir die Emission
einer bestimmten harmonischen Energie in Frage kommt, muss in (2.4) {iber alle méglichen

Geburtszeitpunkte ¢, des Elektrons summiert werden.

2.1.2 Strahlungsausbreitung

Wihrend die genaue Kenntnis der Atom-Licht-Wechselwirkung zum Versténdnis der
Harmonischen-Entstehung ausreicht, sind fiir die experimentelle Erzeugung und Anwendung
der Strahlung weitere Effekte zu beriicksichtigen, die durch die Propagation der Harmonischen
und der Laserstrahlung im Targetmedium bedingt sind. Als Target bezeichnet man das in den
meisten Féllen quasistatische Teilchenreservoir, in das der Treiberlaser fokussiert wird. Das
zur Frequenzkonversion eingesetzte nicht-lineare Medium kann als Atom, Molekiil oder aber
auch als Cluster vorliegen, wobei wegen Gleichung (2.2) meistens Atome mit hohem Ionisati-
onspotential eingesetzt werden. Dies sind in der Regel die Edelgase. Die weitere Betrachtung
beschrankt sich hier auf die Kombination von statischem Edelgas-Target und fs-Laserpuls zur
Harmonischen-Erzeugung. Weitere mogliche Targetsysteme sind gepulste Gasdiisen [39] oder
mit dem Targetgas gefiillte Hohlfasern [90]. Die Moglichkeit der Harmonischen-Erzeugung an
Festkorperoberflichen sei ebenso der Vollstandigkeit halber erwihnt [71].

Je nach Geometrie des Targets und verwendetem Gas konnen die Gasdriicke innerhalb des
Reservoirs einige 100 mbar erreichen. Die vorhandene Gasatmosphére beeinflusst sowohl die
Propagation der Harmonischen als auch der fundamentalen Laserstrahlung und folgende Effekte

sind dabei von Bedeutung [13]:

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

sphére.
ii) Defokussierung des Lasers aufgrund eines Brechzahlgradienten im Laserfokus.
iii) Verlust der Phasenanpassung von Harmonischen und Fundamentalpuls.

i) Die Absorptionsquerschnitte fiir weiche Rontgen- und XUV-Strahlung sind fiir die mei-
sten Elemente relativ grof§ [118]. Die Absorptionslénge [, liegt im Bereich weniger pm, so dass
schon diinne Materialschichten oder geringe Gaspartialdriicke zu hoher Absorption fiithren (vgl.
Kap. 3.1). Aus diesem Grund miissen die Strahlungserzeugung und die anschliefenden Experi-
mente im Vakuum stattfinden. Neben der Absorption im Target selbst verursacht das aus dem
Target ausstromende Gas einen Druckanstieg im umgebenden Vakuum, der durch den Einsatz
einer saugstarken Vakuumpumpe kompensiert werden muss. Driicke unter 10~! mbar in der

Umgebung des Targets sollten dabei zur Vermeidung zu hoher Absorption erreicht werden.



2.1 Strahlungserzeugung und -ausbreitung

ii) Bedingt durch die im Laserfokus erzeugten Intensitéiten in der GréBenordnung von 103
10 W/ecm? kommt es zur Defokussierung des Lasers durch die Tonisation des Targetgases.
Dabei wird eine Elektronendichteverteilung im Plasma erzeugt, die in der geometrischen Mitte
des Fokus ihren Maximalwert erreicht und in Richtung der Flanken kontinuierlich abfallt. Die-
ses Dichteprofil entspricht einer lokalen Brechzahlinderung An, die Brechzahl nimmt von der
Mitte des Fokus nach auflen hin zu. Der Laser erfihrt eine Defokussierung, die zu einer Redu-
zierung der lokalen Intensitét fithrt. Dadurch kommt es zu einer Verminderung der effektiven
Interaktionslénge, innerhalb der die Harmonischen-Erzeugung stattfindet, und somit zu einer

verminderten Erzeugungseffizienz.

iii) Groferen Einfluss auf die Erzeugungseffizienz hat die Phasenanpassung von Laserpuls
und erzeugten Harmonischen, da nur auf einer Interaktionslédnge, innerhalb der die akkumulierte
Phasendifferenz kleiner als 7 ist, ein kohdrentes Anwachsen des harmonischen Signals moglich
ist. Die entsprechende Lange wird auch als Kohérenzlange bezeichnet. Die Phasendifferenz von

fundamentalem und harmonischem Puls ist von mehreren Parametern abhéngig:

(a) Die im Fokus erzeugten freien Ladungstrager beeinflussen die Phasengeschwindigkeiten
im Targetgas (Plasmadispersion). Freie Elektronen resultieren in einem negativen Beitrag
zur Brechzahl, der von der Elektronendichte N, und somit von der Plasmafrequenz des
erzeugten Plasmas

e2N,

(S

(2.5)

(Up:

bestimmt ist. Die daraus resultierende Kohérenzlénge [, héngt auch von der Ordnung N

der Harmonischen ab und ergibt sich nach [31] zu

21 cwy
lfe = ———. 2.6
f wy(t)? N (26)
Fiir eine Zentralwellenlinge des Lasers von A\g = 790 nm, einen lonisationsgrad von 10%,
also einem Verhéltnis N./N,, = 0.1 (N, = Neutralteilchendichte) und einen typischen
Druck im Target von pr = 150 mbar ergibt sich eine Plasmafrequenz von w, = 3.44 x

10*® Hz und eine entsprechende Kohérenzlinge von lg, ~ 62 ym.

(b) Zum Verlust der Phasenanpassung fiihrt auch ein geometrischer Effekt, der sogenannte
Guoy phase shift. Damit wird der Phasensprung bezeichnet, den der fokussierte Laser
im Fokus erfdhrt und der einem negativen Beitrag zur Brechzahl entspricht. Die daraus
resultierende Kohérenzlange ist

TZg W

lGuOy - W — N—/\O, (27)

mit dem konfokalen Parameter zy und w, als Radius der Strahltaille im Fokus. Ein typi-
scher Wert fiir wy von 50 pm ergibt lguoy ~ 500 pm fiir die 61. Harmonische bei 13 nm
Wellenlénge.
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Abbildung 2.2: Vergleich von Theorie (Linien) und Experiment (Symbole) zur Erzeugung der 61.
Harmonischen eines Ti:Saphir-Lasers im Bereich der Absorptionsbegrenzung (aus [97]). Dargestellt ist
die Intensitét der 61. Harmonischen in Abhingigkeit von der Propagationsldnge im Targetmedium.

(c) Ein dritter die Phasenanpassung beeinflussender Effekt ist die Intensitatsabhéngigkeit des
atomaren Dipolmomentes. Dieser Effekt ist klein gegeniiber den beiden zuerst genannten

und kann in der Regel vernachléssigt werden.

Defokussierung (ii) und Guoy phase shift (iiib) hingen direkt vom konfokalen Parameter
zo des Lasers ab und kénnen im Experiment durch Variation von Fokusgréfie und -position
beeinflusst werden. Als giinstig erweist sich eine Positionierung des Targets hinter dem Laser-
fokus [92]. Der Verlust der Phasenanpassung durch die Plasmadispersion im Target ist nicht
ohne weiteres zu kompensieren. Durch den Einsatz ultrakurzer Laserpulse mit nur noch weni-
gen optischen Zyklen kann diese experimentelle Schwierigkeit aber iiberwunden werden [97]. Die

Dispersion des Targetgases ist bei den vorliegenden geringen Driicken vernachlassigbar klein.

Ionisationsprozesse sind die Basis fiir die Erzeugung der hohen Harmonischen, jedoch
sind die Wahrscheinlichkeiten fiir die nachfolgende Emission eines HH-Photons sehr gering
(@prop(ts, ) - arec(ty) < 1), d.h. der Hauptteil der erzeugten Ladungstréger trigt vielmehr zur
Reduzierung der HH-Effizienz bei. Wird der ionisierte Anteil des Targetgases N, /N,, zum Zeit-
punkt der Harmonischen-Erzeugung deutlich reduziert, kann die Erzeugungseffizienz signifi-
kant gesteigert werden. Wahrend fiir lingere fs-Pulse mit Pulsdauern gréfier als 30 fs der io-
nisierte Anteil des Targetgases zum Zeitpunkt der zur Harmonischen-Erzeugung notwendigen
Feldstarken etwa 10% betrégt, liegt dieser Wert fiir einen 10 fs-Puls bei nur etwa 0.5-1.0% [97].
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2.2 Zeitstruktur hoher Harmonischer

In diesem Fall ist es moglich, dass sich die negativen Beitrége zur Brechzahl aus (iiia) und
(iiib) und der positive Anteil der Neutralatome gerade kompensieren. Man spricht dann von
Phasenanpassung oder auch phase matching, was durch geeignete Wahl der Teilchendichte iiber
den Gasdruck im Target erreicht werden kann. Im phasenangepassten Regime gilt l.on > laps
und die Erzeugung der Harmonischen ist durch die Absorption begrenzt [22, 97]. In Abbil-
dung 2.2 ist dieser Effekt anhand von experimentellen und theoretischen Daten gezeigt. Mit
zunehmender Propagationsléinge im Targetmedium wéchst das Harmonischen-Signal zunéchst
an und geht dann in den Bereich der Sattigung iiber. Die Propagationslinge ergibt sich aus

Gasdichte im Target und dessen Lénge.

Fiir den Wellenléngenbereich A > 10 nm, fiir den als Targetgase meistens Argon und Neon
eingesetzt werden, kann durch die Variation des Targetdrucks in der Regel l.on > laps erreicht
werden. In diesem Spektralbereich dominiert die Absorption die Erzeugung der hohen Harmo-
nischen. Fiir kiirzere Wellenldngen hingegen wird die Phasenanpassung immer schwieriger, da
lfe ~ 1/N und auflerdem hohere Intensititen zur Erzeugung der Harmonischen notwendig sind,

was wiederum eine erhohte Erzeugung freier Elektronen bedeutet.

Da die Brechzahl im XUV-Spektralbereich nur wenig von eins abweicht und auflerdem die
relative Anderung der Brechzahl sehr gering ist, spielen die diesbeziiglich beschriebenen Effekte
fiir die Harmonischen selbst nur eine untergeordnete Rolle und kénnen in den meisten Féllen

vernachlassigt werden.

2.2 Zeitstruktur hoher Harmonischer

Die Entwicklung des Lasers, insbesondere von Lasersystemen mit Pulsdauern kleiner als 100 fs,
hat viele Bereiche physikalischer Untersuchungen revolutioniert. Atomare Vibrationen, das Ent-
stehen und Aufbrechen chemischer Bindungen sowie nachfolgende Neuordnungen der atomaren
Gefiige z.B. in Molekiilen kénnen heutzutage mit hoher zeitlicher Prézision untersucht werden,
da Sonden in Form von Laserpulsen zur Verfiigung stehen, die kiirzer sind als die zu untersu-
chenden Prozesse, die auf typischen Zeitskalen von 10 — 1000 fs ablaufen. Der direkte Zugang
zu Prozessen hoherer Bindungsenergien, wie z.B. Innerschaleniibergéingen war bisher aufgrund
der eingeschrénkten Verfiigharkeit von XUV-Quellen mit Pulsdauern von einigen fs schwierig

oder nicht moglich.

Die Emissionscharakterisitik von Synchrotronstrahlung aus Ablenkmagneten oder Undulato-
ren ist zundchst durch die zeitliche Struktur der gespeicherten Elektronenpakete bestimmt. Die
erreichbare Zeitauflosung in Pump-Probe-Experimenten liegt im Bereich einiger 10 ps. Durch
den Einsatz des sogenannten fs-slicing, bei dem fs-Laserpulse zur Modifikation der Zeitstruktur
eines Elektronenpaketes benutzt werden, sind Auflosungen bis zu 300 fs demonstriert [100].

Jedoch erfordert diese Art von Experiment eine aufwéndige Synchronisation von Lasersystem
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2 Eigenschaften der Hohe-Harmonische-Strahlung

und gespeicherten Elektronenpaketen. Auflerdem kann meist nur ein Bruchteil der Synchro-
tronstrahlung benutzt werden, deren typische, durch die Hochfrequenz-Resonatoren der Spei-
cherringe bedingte Wiederholrate bei 500 MHz liegt. Die Pump-Probe-Wiederholrate ist in der

Regel durch die verwendeten Lasersysteme beschrénkt.

Im Gegensatz dazu besitzen lasergetriebene Laborquellen wie laserinduzierte Plasmen (LIP),
Rontgenlaser (XRL) oder HHG die Synchronisation als grundlegende Quelleigenschaft. Die
erreichbaren Brillanzen, also die pro Raumwinkel, Wellenldngenintervall, Bandbreite und in
Beobachtungsrichtung projizierte Quellfliiche emittierte Anzahl an Photonen, sind hingegen
um Gréfenordnungen kleiner. Die Zeitstruktur der XUV-Emission aus LIP oder XRL aufgrund
von Rekombinations- oder Relaxationsprozessen ist im Wesentlichen durch die Plasmadynamik
bestimmt. Typische Pulsdauern liegen auch beim Einsatz von fs-Lasern im Bereich einiger ps [8,
25, 76]. Charakteristische Linienstrahlung der Innerschaleniibergéinge wie z.B. K,-Emission
kann deutlich kiirzere Pulsdauern aufweisen, jedoch liegen nur die Ubergiinge der leichtesten
Elemente (Z < 8) im XUV-Bereich, und die Fluoreszenz ist im Gegensatz zu Auger-Prozessen
stark unterdriickt [62].

Ein erfolgversprechender Ansatz zur Erzeugung kurzer XUV-Pulse ist die HHG. Neben der
laserdhnlichen Kollimierung und Ausbreitung der hohen Harmonischen ist deren zeitliche Struk-
tur ihre herausragende Eigenschaft. Die Emissionsdauer eines HH-Pulses ist auf einen Bruchteil
der Laserpulsdauer beschriankt, da erst ab einer notwendigen Schwellintensitét der nichtlineare
Erzeugungsprozess einsetzt, was insbesondere fiir hohere Ordnungen der Harmonischen in der
Néhe des cut-off gilt. Im Bereich der XUV-Quellen stellen die lasergetriebenen HH somit prin-
zipiell eine Zeitauflosung zur Verfiigung, die heutzutage bei entsprechenden Photonenfliissen

mit keiner anderen Quelle erreicht werden kann.

In Abhéngigkeit vom verwendeten fundamentalen Laserpuls dndert sich die Zeitstruktur
der erzeugten Strahlung. Fiir langere fs-Pulse mit vielen optischen Zyklen kommt es zur Ent-
stehung von XUV-Pulsziigen, da jede E-Feld-Spitze des Laserfeldes zur HHG beitragt. Die
Pulsziige bestehen aus aufeinander folgenden Pulsen, die durch die halbe Laseroszillationsperi-
ode Tp/2 separiert sind [21]. Die Dauer der Einzelpulse im Pulszug liegt zwischen 200 — 300 as
(1 as=10""8 5) [2]. Da die Detektion der Einzelpulse bei einer Repetitionsrate von v/2 ausge-
schlossen ist, bleibt die bei diesen Pulsen erzielbare Zeitauflosung auf die Gréflenordnung der

Laserpulsdauer beschrénkt.

Ziel vieler Experimente ist es dementsprechend, isolierte as-Pulse zu erzeugen, um die erreich-
bare Zeitauflosung zu verbessern. Eine notwendige Voraussetzung dafiir ist die Verwendung von
Laserpulsen weniger optischer Zyklen. Damit kann erreicht werden, dass die Emission sehr ho-
her Harmonischer im Bereich des cut-off auf eine einzelne halbe Oszillationsperiode beschréankt
bleibt, da nur dort die notwendige Intensitat vorliegt (siche Abb. 2.3). Die Quasi-Periodizitét

des Erzeugungsprozesses geht dabei verloren. Das resultierende Harmonischen-Spektrum weist
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2.2 Zeitstruktur hoher Harmonischer

E-Feld Laser

Plateau-Bereich: t,>T, Cut-off-Bereich: T,,<T,

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

nur noch wenig Modulation auf und geht im Idealfall in ein Kontinuum {iber. Harmonische aus
dem Bereich des Plateaus entstehen auch innerhalb der optischen Zyklen davor und danach und
formen so einen Pulszug. Im Fall langerer fs-Laserpulse tragen mehrere optische Zyklen auch
im Bereich des cut-off zur Harmonischen-Emission mit resultierendem Pulszug bei. Bleibt die
Emission der hohen Harmonischen auf einen halben optischen Zyklus beschréankt, bestimmt die
nutzbare Bandbreite der Strahlung die resultierende Pulsdauer. Bei einer typischen Bandbreite
von 0.4 nm einer einzelnen Harmonischen bei 13 nm Wellenlénge ergibt sich eine bandbrei-
tenbegrenzte Pulsdauer von 7 = 0.62 fs = 620 as unter Annahme eines Gauf3-Pulses mit
7 X Av = 0.44. Zur Erzeugung noch kiirzerer Pulse ist eine entsprechend grofiere Bandbreite
notwendig. Experimentelle Ergebnisse der Pulsdauerbestimmung lassen darauf schlieflen, dass
die Harmonischen im Regelfall nicht bandbreitenbegrenzt sind, sondern einen Chirp mit resul-

tierender Pulsverlingerung aufweisen [55].

Da die Erzeugung der sehr kurzen VIS-Pulse < 10 fs mit relativ grolem experimentellen Auf-
wand verbunden ist, gibt es andere Ansétze, die Harmonischen-Emission auf einen optischen
Zyklus zu beschrianken, wie z.B. Polarization-Gating. Dabei wird mit Hilfe von Polarisations-
optiken die Laserpolarisation derart beeinflusst, dass nur fiir eine oder wenige der Lichtoszilla-
tionen die fiir die Erzeugung der Harmonischen notwendige lineare Polarisation vorliegt und so
die Emissionsdauer der Harmonischen begrenzt ist [24]. Bisher ist diese Technik jedoch erst im

Bereich der niederenergetischen Harmonischen demonstriert [60].
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2 Eigenschaften der Hohe-Harmonische-Strahlung

Wahrend die Zeitstruktur der durch HHG erzeugten Pulse durch theoretische Beschreibun-
gen friihzeitig vorausgesagt wurde [2, 21}, konnten die ersten experimentellen Nachweise erst vor
kurzem geliefert werden [48, 84]. Ursache dafiir sind die Schwierigkeiten, die bei der Umsetzung
bekannter lichtoptischer Verfahren zur Pulsdauerbestimmung, wie z.B. Autokorrelationsmes-
sungen, in den XUV-Spektralbereich entstehen. Die Wechselwirkung der XUV-Strahlung mit
Materie schrankt die Anzahl verfiigbarer optischer Elemente zur Strahlteilung und Fokussie-
rung stark ein (vgl. Kap. 3.2). Weiter erschweren geringe Intensitdten und wenige geeignete,
nicht-lineare Prozesse derartige Messungen bei kurzen Wellenldngen. Lediglich im Bereich der
9. Harmonischen eines Titan:Saphir-Lasers bei 90 nm konnte diese Technik iiber 2-Photonen-
Ionisation von He bisher erfolgreich angewendet werden [58]. Pulsdauermessungen im Bereich
von 13 nm Wellenlénge basieren bisher auf Kreuzkorrelationsmessungen von XUV- und Laser-
puls. Dazu werden die XUV-Pulse in ein Edelgas fokussiert, wo sie Photoelektronen erzeugen.
Wird gleichzeitig ein Anteil der Fundamentalen in die Wechselwirkunsgzone fokussiert, kommt
es je nach Verzogerung zwischen Harmonischem- und Fundamentalpuls zu einem Impulsiiber-
trag auf die erzeugten Photoelektronen, die mittels eines time-of-flight (TOF) Photoelektro-
nenspektrometers detektiert werden. Die aus den Spektren fiir viele verschiedene Verzogerun-
gen bestimmten Pulsdauern einzelner XUV-Pulse einer Bandbreite von etwa 5 eV liegen bei
650 as [35, 48].

2.3 Zeitliche und rdaumliche Koharenzeigenschaften

Unter Kohérenz versteht man die Eigenschaft von Wellenfeldern, Interferenzerscheinungen zu
erzeugen, sie ist ein Maf fiir den Grad der Korrelation der Wellenfelder untereinander. Aus
dem Prinzip der Superposition folgt fiir die durch die Uberlagerung zweier Wellen mit Phasen-

differenz ¢ in einer Beobachtungsebene resultierende, lokale Intensitét

[:[1—|—Ig—|—2\/[1 IQCOS¢. (28)

Fiir den Fall nicht-korrelierter Wellen mit einer statistisch verteilten Phasendifferenz ¢ ver-
schwindet der Phasenterm 2+/1; I, cos ¢ im zeitlichen Mittel. Die beobachtete Intensitiit ergibt
sich aus der Addition der Einzelintensitdten. Im Gegensatz dazu sind Interferenzerscheinun-
gen dann zu beobachten, wenn durch eine wohldefinierte Phasenbeziehung der Teilwellen der

Phasenterm im zeitlichen Mittel von Null verschieden ist.

Die Kohérenztheorie basiert auf Korrelationsfunktionen der Wellenfelder, wobei grundle-
gend in zeitliche (longitudinale) Kohdrenz und raumliche (transversale) Kohérenz unterschieden
wird. Die Kohéarenzfunktion einer beliebigen Lichtquelle ist durch die rdumliche und zeitliche

Korrelation des zeitabhingigen, komplexen E-Feldes E(r,t) an den Orten r; und rs zu den
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2.3 Zeitliche und raumliche Kohéarenzeigenschaften

Zeitpunkten ¢t und ¢ + At gegeben [12]:

Flg(At> = F(I‘l, ra, At) = <E(I‘1, t+ At)E*<I'2, t>> (29)
t/2
1
= Jm g / E(ry,t + AE* (g, )t (2.10)
—t/2

Die normierte Koharenzfunktion
[12(At) _ 2 (At)
\/FH(O) FQQ(O) \/Il ]2

wird als komplexer Kohérenzgrad bezeichnet, wobei I',,,,(0) der Intensitét 7, entspricht. Es gilt

Y12(At) = (2.11)

immer 0 < |y < 1.

Die in einem Beugungs- oder Interferenzexperiment zugéngliche Grofle ist die Intensitéts-
verteilung eines Interferenzmusters in der Beobachtungsebene. Uber die Intensitéitsverhltnisse

benachbarter heller und dunkler Streifen wird der Kontrast
[max - Imin
= 2.12
[max + Imin ( )
definiert, der mit dem komplexen Kohérenzgrad verkniipft ist:

2v I I
K — 112

L+ 1

Im2(A)] (2.13)

Informationen iiber den Kohérenzgrad der Beleuchtung des optischen Systems kénnen somit

aus der Messung der Kontrastfunktion gewonnen werden.

Vollstandig kohérente Beleuchtung ergibt sich nur im Fall einer unendlich entfernten bzw.
einer Punktquelle, die einen monochromatischen Wellenzug emittiert, fiir den eine feste Pha-
senbeziehung aller Teilwellen zu jeder Zeit an jedem Ort existiert. Reale Quellen mit endlicher
Bandbreite und einer rdumlichen Ausdehnung liefern in der Regel partiell kohdrente Beleuch-

tung.

Zeitliche Kohiarenz

Die zeitliche Kohérenz beschreibt die Interferenzfahigkeit von Partialwellen mit unterschied-
lichen zuriickgelegten optischen Wegen, Gleichung (2.11) vereinfacht sich zu ~1(At) =
I'11(At)/I;. Die Kohérenzzeit t.,, und die longitudinale Kohdrenzlinge l.on = ¢/teon sind di-
rekt mit der Monochromasie bzw. Bandbreite verkniipft und ausschliellich von der spektralen
Zusammensetzung der Strahlung bestimmt. Anschaulich entspricht [.,, der Strecke, die zwei
Wellenziige mit Wellenldngen A und A+A\ propagieren kénnen, bevor ihre Phasendifferenz 7

betragt. Sie ist gegeben durch
A2 he

lcoh = m - E . (214)
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2 Eigenschaften der Hohe-Harmonische-Strahlung

Der hier auftretende Faktor 1/2 wird in der Literatur unterschiedlich angegeben und héngt von

der Linienform der betrachteten spektralen Verteilung ab [3].

Interferenzerscheinungen mit hohem Kontrast konnen im Experiment nur dann beobach-
tet werden, wenn die z.B. durch Strahlteilung und -rekombination erzeugten Wegunterschiede
der interferierenden Partialwellen kleiner als die Kohérenzlédnge sind. Diese Anforderung stellt
insbesondere im XUV aufgrund der kleinen Wellenléngen hohe Anforderungen an Interferenz-
experimente, da die vorhandenen Kohérenzldngen in der Regel sehr klein sind. Eine spektrale
Breite von AX = 0.2 nm bei A = 13 nm Wellenlédnge entspricht einer Kohérenzldnge von nur
420 nm.

Raumliche Koharenz

Im Gegensatz zur zeitlichen Kohérenz ist die rdumliche Kohérenz ein Maf fiir die Korrelation
innerhalb des Strahlungsfeldes senkrecht zu dessen Ausbreitungsrichtung. Die Korrelationsfunk-
tion fiir At = 0 wird als komplexer Kohérenzfaktor oder komplexe, rdaumliche Kohérenzfunktion
bezeichnet:

2 = 712(0) . (2.15)

Diese héngt neben der Wellenldnge wesentlich von den rdumlichen Eigenschaften der Strah-
lungsquelle und der Geometrie der Beleuchtung ab. Diesen Zusammenhang beschreibt das van-
Cittert-Zernike-Theorem [12], welches besagt, dass die komplexe raumliche Kohéarenzfunkti-
on in einer Beobachtungsebene durch die zweidimensionale Fouriertransformation der Inten-
sitdtsverteilung in der Ebene der Lichtquelle gegeben ist. Dies bedeutet, dass das von einer
ausgedehnten, quasi-monochromatischen Lichtquelle in der Beobachtungsebene erzeugte Beu-
gungsmuster dem einer am Quellort angebrachten Apertur gleicher Dimension dquivalent ist,
aus der eine im Zentrum des Beugungsmusters konvergierende sphérische Welle austritt, deren

Intensitétsverteilung der der Quelle proportional ist.

Eine homogen leuchtende Flache unkorrelierter Emitter der Ausdehnung ¢, beleuchtet eine

Fldche mit Durchmesser d im Abstand [ mit einem Kohérenzgrad |u12| > 0.88, wenn
qs V¥ =~ qsd/20 < 0.16 A (2.16)

erfiillt ist, ¥ ~ d/2l ist hierbei der halbe Offnungswinkel der Beobachtungsapertur [12]. Fiir
einen ,, Beobachter* erscheint die Quelle unter dieser Bedingung als Punktquelle. Eine rdumlich
kohérent beleuchtete, aberrationsfreie Optik erzeugt ein beugungsbegrenztes Punktbild, dessen

Intensitétsverteilung durch die Airy-Funktion gegeben ist.
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2.3 Zeitliche und raumliche Kohéarenzeigenschaften

Koharenzeigenschaften hoher Harmonischer

Im Vergleich zu einer thermischen Quelle untereinander nicht korrelierter Emitter impliziert
die Erzeugung der hohen Harmonischen mittels eines Lasers vergleichbare rdumliche Kohérenz-
eigenschaften der Strahlung im XUV. Eine iiber das gesamte Strahlprofil korrelierte Phase ¢,
des Lasers sollte eine ebenso korrelierte Harmonischen-Phase ¢ - ¢, der Harmonischen g-ter
Ordnung erzeugen. Dies bedeutet aber auch, dass im Fall einer zeitlich oder rdumlich variieren-
den Phasenfront des Lasers sich dies als verstiarkte Storung der Phasenfront der Harmonischen

bemerkbar macht.

Die im Laserfokus erzeugten freien Elektronen des Plasmas beeinflussen zwar nicht direkt die
Phasenlage der Harmonischen, jedoch in verstirktem Mafle die der Fundamentalen, was sich
entsprechend auf die Harmonischen auswirkt. Weiter ist die Harmonischen-Phase selber direkt
von der Phase des intensitdtsabhidngigen Dipolmomentes abhéngig. Dies bedeutet, dass Fluk-
tuationen der Intensitdt iiber das Erzeugungsgebiet zu einer Verschlechterung der rdumlichen
Kohérenzeigenschaften des HH-Strahls fithren kénnen [33].

Die gute Kollimierung des HH-Strahls lésst zwar auf einen hohen Grad rdumlicher Kohérenz
schlieflen, eine einfache Abschéitzung zeigt aber, dass die Emission nicht zwangslaufig beugungs-
begrenzt erfolgt. Mit einer angenommenen Quellgréfie von 100 pm und einer Wellenldnge von
A=15 nm ergibt sich als Offnungswinkel des Airy-Scheibchens einer beugenden Apertur gleicher

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

Genauen Aufschluf} {iber die tatséchlichen Kohérenzeigenschaften kénnen nur direkte Mes-
sungen geben. Eine einfache Methode ist die des klassischen Doppelspaltexperimentes [117],
bei dem aus dem Beugungsbild der Doppelspalte auf die Kohérenz der Beleuchtung geschlossen
wird. Nachteilig ist dabei jedoch, dass pro Spaltabstand nur eine Messung moglich ist und zum
Abtasten eines grofleren Gebietes eine Vielzahl von Doppelspalten gebraucht wird. Dariiber
hinaus kann die Interpretation der Beugungsmuster bei nicht-monochromatischer Beleuchtung
oder nicht vorhandenem Fraunhofer-Fall problematisch sein, wie die Ergebnisse in Kapitel 4.4
zeigen. Da aufler Doppelspalt und Detektor aber keine weiteren optischen Elemente benotigt
werden, wird diese Methode héufig verwendet. Elegantere Verfahren basieren auf interfero-
metrischen Methoden, die z.T. eine vollstdndige Bestimmung der Kohérenzfunktion mit einer
Messung ermoglichen. Im XUV ist die Verwendung von Interferometern jedoch insbesondere
durch die begrenzte Anzahl optischer Elemente erschwert (vgl. Kap. 3.2). Kapitel 5.2 geht auf

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

Das elektromagnetische Spektrum stellt je nach Frequenz- oder Wellenldngenbereich sehr un-
terschiedliche Anforderungen an optische Elemente zur Strahlfithrung und -manipulation sowie
an Detektoren zur Diagnose oder Bildgebung. Die Wechselwirkung der Strahlung mit der Ma-
terie bestimmt dabei, inwiefern refraktive, diffraktive oder reflektive Optiken eingesetzt werden
konnen bzw. welche Art von Detektor sich zum Nachweis der Strahlung eignet. Insbesondere
im XUV-Bereich ergeben sich deutliche Unterschiede zu den aus dem sichtbaren Spektralbe-
reich bekannten Verfahren. Die Ursache dafiir liegt hauptséchlich in der verhaltnisméaBig starken

Absorption der Strahlung in Materie.

3.1 Wechselwirkung von XUV-Strahlung mit Materie

Die Beschreibung der makroskopischen Wechselwirkung von weicher Rontgenstrahlung (A =
1 — 10 nm) oder XUV-Strahlung (A ~ 10 — 60 nm) mit Materie erfolgt mit der stark frequenz-

abhéngigen, komplexen Brechzahl
n(w) =1-9w) +if(w), (3.1)

die den phasenschiebenden Einfluss (0) und die Absorption () der Materie beriicksichtigt. Die
beiden Gréflen 0 und 3 sind iiber die mikroskopischen Eigenschaften der Materie bestimmt und

konnen direkt aus Real- und Imaginérteil des atomaren Streufaktors

fw) = filw) —ifa(w) (3:2)
berechnet werden [3]:

Ng e A2 Ng Te A2

0=— —hiw) B=

fo(w) (3.3)

Hierbei ist r. der klassische Elektronenradius und n, die mittlere Atomdichte des betrachteten
Materials. Fiir die meisten Materialien liegen f; und f> tabelliert fiir einen grofien Spektral-
bereich vor [47]. Diese Daten basieren auf Absorptionsmessungen zur Bestimmung von f; und
anschlieBender Berechnung von f; unter Verwendung der Kramers-Kronig-Relation [3], da die

direkte experimentelle Bestimmung von f; schwierig ist. Dies gilt insbesondere fiir Bereiche
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3 Experimentelle Verfahren der XUV-Diagnostik

in der Nédhe von Absorptionskanten, in denen beide Gréflen starken Schwankungen unterlie-
gen. Fiir Photonenenergien oberhalb der energiereichsten Resonanz an der K-Absorptionskante
nédhert sich der Wert des Realteils f; dem Wert der Kernladungszahl Z des entsprechenden
Materials, da zum Streuquerschnitt alle Elektronen des Atoms beitragen. Der Streuquerschnitt

eines einzelnen, freien Elektrons betriagt gerade f; = 1.

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

digkeit v und der komplexen Dispersionsrelation

T T W) T —o+ip) (3.4)

Fiir eine ebene Welle der Form'
E(r,t) = Eg e iwi—kT)
ergibt sich in Ausbreitungsrichtung (k - r = kr) so
E(r,t) = Ege ™77/ ¢ im0/A)r o= (rb/A)r. (3.5)

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

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

216
Ap = %r (3.6)
und nach der Absorptionsléange
A
la s =™ T _ o .
b 473 (37)

ist die Intensitét auf 1/e des anfanglichen Wertes abgefallen. Eine experimentell einfach zugéng-
liche GroBe ist der lineare Absorptionskoeffizient py, der sich nach dem Lambert-Beerschen-

Gesetz

I 4
T = P lopr) = exp (—%ﬁ 'f’) (3.8)

bestimmen lasst.

Generell gilt fiir den Bereich der extrem ultravioletten Strahlung, dass n nur wenig von
eins abweicht. Fiir die meisten Elemente liegen § und 3 in der GréBenordnung 10711074, In
Tabelle 3.1 sind diese beiden GroBen am Beispiel von Zirkonium (Zr) und Parylen-N (CgHg)
zum Vergleich fiir verschiedene Photonenenergien des Réntgenspektralbereiches aufgelistet. Im
Gegensatz zu harter Rontgenstrahlung ist im XUV die Absorption in Materie um einige Gréfen-
ordnungen stérker, so dass in Transmission arbeitende, optische Elemente in der Regel sehr diinn
sind. Weiter ist der phasenschiebende Anteil der Brechzahl meistens grofler als die Absorption
(6/8 > 1). Dies macht insbesondere die Entwicklung bzw. den Einsatz von phasensensitiven

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

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

Tabelle 3.1: Werte von ¢ und 6 und deren Verhéltnis fiir Zirkonium und den Kunststoff Parylen-N
im XUV, weichen und hérteren Réntgenbereich [47].

Zirkonium Zr A [nm)] hv [eV] J g 5/8

XUV 12.4 100 3.4%x1072 3.2x1073 10.6
Wasserfenster 2.5 500 2.8x1073 2.2x1074 12.7
hirtere Rontgenstrahlung 0.25 5000 4.8x107° 6.1x107° 7.9
Parylen-N CgHg Alnm] hv [eV] J g 6/
XUV 12.4 100 1.9x1072 2.6x1073 7.3
Wasserfenster 2.5 500 1.0x1073 2.8x1074 3.6
hirtere Rontgenstrahlung 0.25 5000 1.0x1075 3.8x1078 263

Absorption mit zunehmender Wellenldnge in verstarktem Mafle eine Rolle spielt. Die hohen
Absorptionsquerschnitte sind u.a. durch die in diesem Spektralbereich liegenden Innerschalen-
resonanzen leichterer Elemente begriindet. So absorbiert z.B. schon eine 100 nm dicke Folie des
Kunststoffes Parylen-N bei 13 nm Wellenlidnge 22% der einfallenden Strahlung und bewirkt eine
Phasenschiebung von 0.37. Je nach experimentellen Anforderungen ist somit auch der Verzicht

auf sonst hiufig eingesetzte stabilisierende Trégerfolien optischer Elemente sinnvoll.

Die starke Absorption von XUV-Strahlung in Materie ist eine wesentliche FEigenschaft dieses
Spektralbereiches. Strahlungserzeugung, -fithrung und Detektion miissen, wie bereits erwahnt,
im Vakuum stattfinden, um Absorptionsverluste zu vermeiden. Driicke kleiner als 10~2 mbar

sind dafiir meistens ausreichend.

3.2 Rontgenoptische Elemente

Die im vorangegangenen Abschnitt beschriebenen Wechselwirkungseigenschaften bestimmen,
was fiir optische Elemente zur Strahlmanipulation im XUV eingesetzt werden kénnen. Der
wesentliche, limitierende Aspekt ist dabei die nur wenig von eins abweichende Brechzahl bei
gleichzeitig hoher Absorption.

3.2.1 Optische Filter

Die Anwendung der durch HHG erzeugten XUV-Strahlung setzt eine effiziente Filterung der
aus dem Targetbereich austretenden Strahlung voraus. Zum einen muss der um Groflienord-
nungen stirkere Anteil des Laserlichts unterdriickt werden, zum anderen ist auch eine Reduzie-
rung bzw. vollstandige Absorption niederenergetischer Harmonischer wiinschenswert. Zu diesem

Zweck werden im allgemeinen diinne Metallfolien von wenigen 100 nm Dicke verwendet, die eine
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3 Experimentelle Verfahren der XUV-Diagnostik

Photonenergie [eV]
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Abbildung 3.1: Transmission verschiedener im Rahmen dieser Arbeit eingesetzter Folien im Spektral-
bereich um 13 nm Wellenlédnge (Daten aus [16]).

gute Unterdriickung der sichtbaren Strahlungsanteile bei gleichzeitig hoher XUV-Transmission
ermoglichen. Abbildung 3.1 zeigt Transmissionskurven verschiedener in dieser Arbeit verwen-
deter Folien (Al, Zr, Si, Si3gN4 und Parylen-N (CgHg)) fiir den Spektralbereich zwischen 10 und
20 nm Wellenlénge. Fiir das Arbeiten mit Strahlung von ~ 13 nm ist ausschliefSlich die Ver-
wendung von Zr-Filtern zweckméafig, da alle weiteren als Filter verfiighare Materialien deutlich
schlechtere Transmissionen aufweisen oder nicht als diinne Folien herzustellen sind. Die mecha-
nische Stabilitdt diinner Metallfolien ist sehr gering, so dass sie sich z.B. zur Préparation von
Objekten oder als Fenster zur Trennung zweier Vakua nicht eignen. Hierzu bieten sich diinne
Fenster aus Si oder SigN, an, deren Transmissionseigenschaften ebenfalls in Abbildung 3.1

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

Metallfolien mechanisch stabiler.

3.2.2 Grenzen konventioneller Optik

Brechungslinsen, die im sichtbaren Spektralbereich die wichtigste Form von Optik darstellen,
finden im XUV praktisch keine Verwendung. Zwar ist es prinzipiell moglich, solche Linsen her-
zustellen, jedoch weisen sie neben geringer Transmissionen relativ kleine numerische Aperturen

NA auf. Da die erreichbare rdumliche Auflésung eines abbildenden optischen Systems

d, = ki —k A (3.9)

NA n sin a
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3.2 Rontgenoptische Elemente

wesentlich von diesem Parameter abhéangt [12], ist der Einsatz von refraktiver Optik fiir Wel-
lenléingen oberhalb von 1 nm nicht sinnvoll. « ist hierbei der halbe Offnungswinkel der Optik, n
die Brechzahl des umgebenden Mediums und £ eine numerische Konstante, die vom Kohé&renz-
grad der Beleuchtung der abzubildenden Ebene abhiingt?. Erst im Bereich hiirterer Strahlung
kann durch Aneinanderreihen mehrerer Konkavlinsen (|n| < 1), sogenannter compound refrac-

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

Auch konventionelle, reflektive Optiken sind aus demselben Grund wie Brechungslinsen nur
eingeschrénkt nutzbar. Fiir unter kleinen Winkeln zum Lot einfallende Strahlung mit Polarisa-

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

_ln_1|2N52_|_ﬁ2
T n+12 T 4

R, (3.10)
gegeben. Wegen 4, 3 < 1 ergeben sich im XUV Reflektivitéiten von typischerweise R = 107° —
107°. Fiir p-polarisiertes Licht gilt Analoges. Da Materie im Rontgenbereich optisch diinner ist

als das Vakuum, kommt es bei Einfallswinkeln® kleiner als dem Grenzwinkel
gy = V20 (3.11)

zur Totalreflexion [74]. Dementsprechend stellen Spiegelsysteme im streifenden Einfall eine
wichtige Klasse von Optiken fiir diesen Spektralbereich dar. Bei 13 nm Wellenléinge liegen
typische Werte fiir den Grenzwinkel von z.B. Gold (Palladium) als reflektierender Oberflache bei
23.7°(25.9°). Bei 5° Einfallswinkel ergeben sich theoretische Reflektivitéten von 86% bzw. sogar
91% [16]. Zu einer erheblichen Verminderung der Reflektivitit kommt es jedoch durch grofle
Oberflachenrauhigkeiten. Dariiber hinaus weisen Einspiegelsysteme Abbildungsfehler wie Koma
oder Astigmatismus auf, was durch den Einsatz von mehrkomponentigen Systemen kompensiert

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

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

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

3.2.3 Diffraktive Optik

Diffraktive optische Elemente stellen sowohl im weichen Réntgen- als auch im XUV-Bereich ei-
ne weitere wichtige Optikklasse dar. Im Gegensatz zu refraktiver Optik kénnen sie in Reflexion
und Transmission konzipiert werden und haben dementsprechend ein breites Anwendungsfeld.
Neben Lineargittern werden vor allem Fresnelsche Zonenplatten verwendet, die z. B. als Kon-
densoren und Objektive in Rontgenmikroskopen im weichen Rontgenbereich eingesetzt wer-

den [77, 78].

2k, variiert von k = 0.61 fiir inkohérente Beleuchtung bis k = 0.82 fiir kohérente Beleuchtung.
3Fiir streifenden Einfall erfolgt die Angabe des Einfallswinkels zur Substratebene.
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3 Experimentelle Verfahren der XUV-Diagnostik

Zonenplatten

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

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

n? \?

Tn:nAfZP + %TL)\]CZP (312)

mit fzp als Brennweite der Zonenplatte. Diese ist aufgrund des diffraktiven Charakters der
Optik von der Wellenlénge der verwendeten Strahlung abhéngig:

2r Ar
)\ )

fzp = (3.13)

Ar ist hierbei die Breite der duflersten Zone und r der Zonenplattenradius. Eine Abbildung mit

einer diinnen Zonenplatte folgt der bekannten Abbildungsgleichung

L2 + = (3.14)

far gy b '
Ein Objekt im Abstand g, wird von einer Zonenplatte mit Brennweite fzp in die Bildebene b
mit einer Vergroflerung von M = b/g abgebildet. Auch fiir die Abbildung mit einer Zonenplatte

ist Gleichung (3.9) giiltig und mit der numerischen Apertur der Zonenplatte
r A

NAZP ~ —

for  2Ar (3.15)

ergibt sich die mit einer Zonenplatte erreichbare Auflosung bei inkohérenter Beleuchtung der
Objektebene zu

A A fzp
0zp =0.61 — =~ 0.61
zP NA r

Dies gilt wegen der Wellenldngenabhéingigkeit der Brennweite nur fiir monochromatische

=1.22Ar. (3.16)

Strahlung. Beugungstheoretische Rechnungen zeigen jedoch, dass bei einer Bandbreite von
A/AXN =1/Nzp (Nzp = Gesamtzahl der Zonen der Zonenplatte) sich die Abbildungsbedingun-

gen nicht wesentlich dndern [116].

Als diffraktive Optik beugt eine Zonenplatte einfallende Strahlung in ihre verschiedenen
Beugungsordnungen (BO) (41,-1), (4+2,-2), usw. Fiir die meisten Anwendungen sind nur die
+1./-1. Ordnung interessant, da die Beugungswirkungsgrade, also das Verhéltnis von auftref-
fender zu der in die jeweilige Ordnung gebeugter Strahlung, in der Regel in diesen Ordnungen
maximal sind. Mit optimierten Phasenzonenplatten konnen im XUV Beugungswirkungsgrade
von etwa 10% erreicht werden. Transmissionszonenplatten fiir diesen Spektralbereich miissen
aufgrund der hohen Absorption freitragend oder auf diinnen Folien hergestellt werden. Die in
Abschnitt 5.1 und 5.2 vorgestellten Experimente wurden mit fiir 13 nm optimierten Phasenzo-
nenplatten durchgefiihrt, die mittels Mikrostrukturierungsverfahren auf 200 nm Si-Folien herge-

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

Gitter

Die einfachste Form diffraktiver optischer Elemente stellen Lineargitter dar. Im XUV werden
sie vielfach als Reflexionsgitter im streifenden Einfall zur spektralen Charakterisierung oder
Monochromatisierung eingesetzt. Zur Erhéhung der Fliisse in der Detektorebene werden héufig

auch Kombinationen von Gittern und sphérischen Spiegeln benutzt.

Die spektrale Charakterisierung der HH-Quelle und Teile der Experimente zur Absorpti-
onsspektroskopie wurden mit einem Transmissionsgitterspektrographen (TGS) durchgefiihrt,
dessen Funktionsprinzip in Abbildung 3.2 skizziert ist. Der aus einem 50 pym-FEintrittsspalt und
einem Transmissionsgitter? mit ¢ = 100 nm Gitterkonstante bestehende Spektrograph zeich-
net sich durch seine einfache Justierbarkeit und relativ hohe erreichbare spektrale Auflésung
aus. Als Detektor wird eine riickseitig belichtbare XUV-CCD eingesetzt. Fiir die Beugung am

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

Transmissionsgitter gilt die allgemeine Gitterformel

A
sino = —. 3.17
J (3.17)

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

terstriche NV, und die verwendete Beugungsordnung m gegeben:

A
— =mN,. 1
A)\b m INy (3 8)

Fiir den TGS ergibt sich demnach A/A\, = 500 in der ersten Beugungsordnung. Die erreichbare
Auflésung ist dariiber hinaus durch die Geometrie des Aufbaus eingeschrénkt. Der vom Ein-
trittsspalt erzeugte Schattenwurf wird durch das Gitter spektral aufgespalten. Zwei benachbarte
Wellenléngen konnen noch voneinander getrennt detektiert werden, wenn sich ihre Spaltbilder

nicht iberlagern. Fiir die geometrische Begrenzung der Auflésung gilt ndherungsweise [127]:

A g (bs+gqs b
)‘geom m ( Dq + Db) (3 9)

Hierbei ist g die Gitterkonstante, b, die Breite des Einstrittsspaltes, ¢; die Quellgrofie und
D,, Dy, der Abstand Gitter-Quelle bzw. Gitter-Detektor. Das Auflosungsvermogen im Experi-

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

A 1
= . . (3.20)
A/\exp \/ AAieom + A))\\b 2

Das Gitter wird von Stiitzstegen getragen, die im Abstand von 1.5 um senkrecht zum Haupt-
gitter verlaufen und so eine weitere Gitterstruktur (Gitterkonstante g,) darstellen, an der die
einfallende Strahlung ebenso gebeugt wird. Diese Stiitzstegbeugungsordnungen koénnen bei be-
kanntem Abstand des Gitters zum Detektor zur Wellenldngenkalibrierung der Spektren benutzt
werden. Die Hohe des Gitters ist begrenzt durch die Groéfle der zur Erzeugung der Gitterstruk-
tur benutzten Si-Trigerfolien und betrdgt D, = 1 mm. Dies bedeutet, dass das Gitter in den
meisten Féllen nur von einem Teil des HH-Strahlprofils ausgeleuchtet wird und ein grofler Teil
der erzeugten Strahlung nicht genutzt werden kann. Im Fall der Charakterisierungsexperimente
ist dies noch unproblematisch, fiir Anwendungen kann dies jedoch einen limitierenden Faktor
darstellen.

Um dieses Problem zu beheben, wurde ein weiterer Spektrograph an der HH-Quelle getestet
und im Rahmen der Spektroskopie-Experimente eingesetzt. Er besteht aus einer einzelnen Op-
tik, die die Eigenschaften eines diffraktiven und abbildenden optischen Elements vereint, einer
Off-Azis Reflexionszonenplatte (ORZ) [124]. Die ORZ arbeitet in Reflexion im streifenden Ein-
fall, ihre Struktur besteht aus dem aufler-axialen Teil einer Zonenplatte. Genauer betrachtet
sind die Zonen nicht-konzentrische Ellipsenabschnitte, die sich aus der Anordnung der Optik

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

Quelle
optische Achse
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Prinzip der ORZ-Struktur

Detektorebene
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Abbildung 3.3: Funktionsweise des ORZ-Spektrographen und Prinzipskizze der Zonenplattenstruk-
tur. Aufgrund der wellenlingenabhéngigen Brennweite erscheint nur das Bild fiir die Wellenldnge Ag
fokussiert, die Fokalebenen der Wellenldngen A; und Ao liegen vor bzw. hinter der Detektorebene
(nach [123]).

ist die Funktionsweise des ORZ-Spektrographen und ein Ausschnitt aus der ORZ-Struktur skiz-
ziert. Die ORZ bildet die Quelle auf den Detektor ab. Aufgrund der wellenléngenabhéngigen
Brennweite der ORZ kann immer nur fiir eine Wellenlénge (\g) die Abbildungsgleichung 3.14
erfiillt werden, fiir diese erscheint das Bild fokussiert. Alle anderen Wellenldngen Ay > \g > Ag
erscheinen defokussiert und wegen der aufler-axialen Anordnung der ORZ raumlich vom Fokus
von Ay getrennt. Im Prinzip ist es so moglich, im Fokus spektrale Eigenschaften und die Quell-
grofe, also die Brillanz einer Quelle, mit einer Messung zu bestimmen, was der urspriingliche
Einsatzzweck dieses Spektrographen war [123].

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

lineares Reflexionsgitter mit mittlerer Gitterkonstante g betrachtet werden und es gilt

cosa — cos 3 = mA . (3.21)

9

a und (3 sind dabei Einfalls bzw. Beugungswinkel, die zur Substratoberfliche angegeben werden.

Bei festem Einfallswinkel ergibt sich daraus die Winkeldispersion zu

sin 3. (3.22)

27



3 Experimentelle Verfahren der XUV-Diagnostik

Da der ORZ-Spektrograph die Quelle in die Detektorebene abbildet, ist die erreichbare
Auflésung in der Regel nicht durch Beugung begrenzt®, sondern durch die GroéBe des erzeugten
Quellbildes by in spektraler Richtung bestimmt. Das Bildfeld der ORZ ist konstruktionsbedingt
relativ klein, und es kommt fiir aufler-axiale Strahlen sowie bei Dejustierung zu Abbildungs-
fehlern, die die Bildgrole bestimmen. Aus der Winkeldispersion und dem vom Quellbild iiber-
deckten Winkelintervall bs/Dj, in der Detektorebene ergibt sich die geometrische Begrenzung

der Auflosung zu
d\ b,

Adgeom = 5Dy (3.23)

Je nach Anforderungen kann die ORZ in +1. oder -1. Ordnung betrieben werden. In der
-1. Ordnung sind Dispersion und aufgefangener Raumwinkel grofier, jedoch kann dies nur im
Fall geringer Quellgréflen kleiner als 20 ym ausgenutzt werden. Bei grofleren Quellen ist die
Verwendung der +1. Ordnung aufgrund reduzierter Abbildungsfehler sinnvoll, wie Raytracing-
Rechnungen zeigen [45]. Fiir die in Kapitel 5.3 beschriebenen Experimente an der Si-L-Kante
wurde eine ORZ mit A\g = 12.3 nm und f), = 500 mm in der +1. BO verwendet. Die ORZ
wurde auf einem Glassubstrat mit Mikrostrukturierungsverfahren hergestellt und anschliefend

zur Erhohung des Beugungswirkungsgrades mit Palladium bedampft [45].

Im Gegensatz zum Transmissionsgitterspektrographen kann die Fliache der in Reflexion ar-
beitenden Optik sehr gro8 gewiihlt werden, sie betrigt fiir die benutzte Optik 15 x 1 mm?, was
fiir die +1. BO in Projektion einer Fliche von 1 x 1 mm? entspricht. Dies ist etwa ein Faktor 20
mehr als beim Transmissionsgitter, und bei geeigneter Wahl des experimentellen Aufbaus kann
der HH-Strahl zum groiten Teil aufgefangen werden. In der -1. BO wiirde sich der aufgefangene

Raumwinkel nochmals mehr als verdoppeln.

3.2.4 Multilayer-Spiegel

Multilayer-Spiegel funktionieren nach dem Prinzip der Vielschichtinterferenz. Sie bestehen aus
einem periodischen Schichtsystem aus Material abwechselnd hoher und niedriger Brechzahl,
wobei eine Doppelschicht einer Periode entspricht. Die Anordnung der Schichten erfolgt so,
dass die an den aufeinander folgenden Doppelschichten reflektierten Teilbiindel konstruktiv
interferieren, der Gangunterschied der Teilbiindel also gerade X betréigt. Unter Beriicksichtigung

der Brechung in den Multilayerschichten ist dies der Fall, wenn

/ 2A — A2
A=2d mdy/1 — ——— 3.24
m ML SIn -y ( )

erfiillt ist [111]. Hierbei ist dyy, die Dicke einer Doppelschicht, ¢ der Einfallswinkel zur Sub-

stratnormalen und A = % der mit der Einzelschichtdicke d; o gewichtete Realteil der

®Die ORZ-Struktur besteht aus 16000 Gitterstrichen, siche auch Anhang B.
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3.2 Rontgenoptische Elemente
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Abbildung 3.4: Berechnete Reflektivititsprofile von Mo/Si-Multilayerspiegel fiir s-polarisiertes Licht
mit einem Einfallswinkel von 15° zur Substratnormalen. Die Spiegelparameter sind Ny, = 40, dyg, =
7.2 nm und I" = 0.3 (links) sowie Ny, = 40, dyr, = 6.8 nm und I' = 0.4 (rechts) (Nach [15]).

Brechzahl. Dies entspricht grundlegend der Bragg-Bedingung fiir konstruktive Interferenz m-
ter Ordnung. Die Wahl der Schichtmaterialien erfolgt so, dass die Absorption in der Schicht mit
niedrigem n, dem sogenannten Spacer, moglichst klein wird. Unter Optimierung der Reflekti-
vitdt wird das passende, optisch dichtere Material wiederum mit moglichst kleiner Absorption
gewihlt. Die Dicke des Spacers ist in der Regel grofler, das Verhéltnis der Schichtdicken wird
als I' angegeben. Die Monochromasie der von einem Multilayer reflektierten Strahlung ergibt

sich aus der Anzahl der effektiven Anzahl von Doppelschichten Ny,

A

entsprechendes gilt fiir die Bandbreite.

Multilayer-Spiegel sind nicht fiir jede beliebige Wellenldnge verfiighar, da nur bestimmte
Materialkombinationen ausreichend hohe Reflektivitdten erméglichen [93]. Die heutzutage am
erfolgreichsten eingesetzte Kombination besteht aus Molybdén als Material mit hohem n und
Silizium als Spacer mit geringer Absorption. Diese Spiegel sind fiir den Spektralbereich um
13 nm Wellenléinge kurz unterhalb der Si-L-Kante konzipiert und erreichen durch optimier-
te Herstellungsverfahren fast die theoretisch moglichen Reflektivitdten von etwa 74%. In Ab-
bildung 3.4 sind theoretische Reflektivitéitskurven von Mo/Si-Multilayer-Spiegeln dargestellt.
Zur Berechnung wurden die Daten der im Rahmen dieser Arbeit eingesetzten Spiegel benutzt

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

das Reflektivitdtsmaximum verschiebt sich aufgrund des etwas unterschiedlichen Schichtdicken-

verhaltnisses.

Spiegel dieses Typs eignen sich aufgrund ihrer hohen Reflektivitdten im senkrechten Ein-
fall fiir den Einsatz insbesondere an Laborquellen, wie z.B. hohen Harmonischen. Im Rahmen
dieser Arbeit wurde in Kooperation mit dem Institut fiir Molekiil- und Oberflaichenphysik der
Universitéit Bielefeld an der HH-Quelle ein Multilayer-Monochromator aufgebaut und getestet,
der eine effiziente Selektion einer einzelnen Harmonischen fiir Experimente mit Anforderungen

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

3.3 Detektoren

Eine Schliisselrolle fillt der Detektion der im Experiment verwendeten XUV-Strahlung zu.
Bildgebende Verfahren wie Mikroskopie, aber auch Interferometrie oder spektroskopische An-
wendungen verlangen zweidimensionale, ortsauflésende Detektoren. Weitere Anforderungen an

das Detektionssystem sind

i) eine hohe Empfindlichkeit bei hoher Dynamik,

iii) ein geringes Eigenrauschen und

)
ii) Linearitét,
)
iv)

eine hohe Detective Quantum Efficiency (DQE).

Als DQE wird das Quadrat des Verhéltnisses des Signal-Rausch-Verhéltnisses (SNR) der Auf-
zeichnung zum SNR der Quelle bezeichnet, es gilt immer DQE < 1. Diese Bedingungen werden
weitestgehend von Charged Coupled Device (CCD-Kameras) erfiillt, die seit einigen Jahren auch
speziell fiir den XUV Spektralbereich erhéltlich sind. Eindimensionale Halbleiterdetektoren, al-
so Photodioden, erfiillen die oben genannten Bedingungen z.T. auch, da ihre Funktionsweise der
der CCDs dhnelt. Auch hier werden seit einiger Zeit explizit fiir den XUV-Bereich entwickelte

Dioden angeboten.

Riickseitig gediinnte CCDs

CCD-Kameras fiir den sichtbaren Spektralbereich haben sich im wissenschaftlichen Bereich,
aber auch fiir alltdgliche Zwecke etabliert. Thr Einsatz zur Detektion von XUV-Strahlung ist
jedoch unzweckmiéfig. Eine frontseitige Belichtung mufl durch die Gatestruktur und die isolie-
rende SiOs Schicht hindurch erfolgen, was aufgrund der hohen Absorption der Strahlung zu
einer deutlichen Reduzierung der Empfindlichkeit fithren wiirde. Die in der SiOy Schicht absor-

bierten Photonen erzeugen Elektron-Loch-Paare, die durch schnell erfolgende Ladungstrennung
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3.3 Detektoren

zu Strahlenschiden und einer Beeinflussung der Feldverteilung an den Potentialtopfen fiihren,
was die Funktion der CCD erheblich stort. Aus diesem Grund sind riickseitig belichtbare CCDs
entwickelt worden, bei denen die Belichtung von hinten durch das Si-Substrat erfolgt. Das Sub-
strat wird auf wenige pym gediinnt, um die dicht an der Oberfliche erzeugten Photoelektronen
auch mit geringen Spannungen in den Gate-Strukturen sammeln zu koénnen. Diese riickseitig

belichtbaren, gediinnten CCDs eignen sich fiir den Spektralbereich von 1 — 30 nm.

Fiir viele Experimente ist die genaue Kenntnis der von einer Quelle emittierten Anzahl
von Photonen entscheidend und somit auch die Moglichkeit, diesen Parameter experimentell
bestimmen zu konnen. Zu diesem Zweck eignen sich riickseitig belichtbare CCDs, da eine Ab-
solutkalibrierung moglich ist und die Kameras eine gute Strahlenbestidndigkeit aufweisen. Die
Funktion als integrierender Detektor und das sehr geringe Dunkelrauschen machen den Einsatz
insbesondere an gepulsten Quellen sinnvoll und stellen gegeniiber der Nutzung von Photodioden
Vorteile dar [122].

Fiir die in dieser Arbeit beschriebenen Experimente wurde eine slow-scan Kamera CH350 der
Firma Photometrics mit 1024 x 1024 Pixeln eingesetzt. Zur Reduzierung des Ausleserauschens
kann der CCD-Chip mittels thermoelektrischer Kiithlung auf etwa 65 K unter Raumtemperatur
gekiihlt werden. Der dazu notwendige Betrieb im Vakuum, um ein Ausfrieren von z.B. Luft-
feuchtigkeit auf dem Chip zu verhindern, ist fiir einen XUV-Detektor obligat. Die Kamera wurde
im Wellenlédngenbereich um 13 nm am Elektronenspeicherring BESSY II (Berlin) und im Was-
serfenster, so wird der Spektralbereich von 2.3 —4.3 nm zwischen den K-Absorptionskanten von
Sauerstoff und Kohlenstoff bezeichnet, am Elektronenspeicherring ELSA (Universitit Bonn)
kalibriert und ist somit zur Bestimmung absoluter Photonenzahlen geeignet. Abbildung 3.5
zeigt die an BESSY Il gewonnenen Messdaten. Die Kalibrierung wurde an der von der Univer-
sitit Bielefeld betriebenen Beamline U125-1/ML durchgefiihrt. Die spektrale Selektion erfolgte
iiber einen Multilayer-Monochromator, woraus der eingeschrénkte Messbereich resultiert. Der

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

4 Counts
Photon eV’

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

im Chipmaterial bedingt. Die Steigung der Ausgleichsgerade betriagt 0.01 mit der aus

ler der Kalibrierdaten, der durch Ungenauigkeiten der Messdaten verursacht wird, betréigt etwa
10%. Die Kalibrierung wurde mit einer typkalibrierten Referenzdiode durchgefiihrt, was eine
zusétzliche Unsicherheit der Daten verursacht. Unter Beriicksichtigung weiterer, nicht quanti-
fizierbarer Einfliisse auf die Messdaten, kann der Fehler der anhand dieser Daten bestimmten

Photonenzahlen auf etwa 50% abgeschitzt werden.

Phosphore

Aufer der direkten Belichtung eines Halbleiterdetektors besteht die Méglichkeit der Konversion
der XUV-Strahlung in das VIS mittels sogenannter Phosphore oder Quantenkonverter und
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Abbildung 3.5: Kalibrierdaten der benutzten XUV-CCD. Angegeben ist die Antwortfunktion ¢/p der
Kamera in Counts pro Photon in Abhingigkeit von der Photonenenergie/Wellenlénge. Diese beinhal-
tet alle Skalierungsfaktoren des Digitalisierungsprozesses der ausgelesenen Kameradaten. Die an die
Daten angepasste Ausgleichsgerade erlaubt die Berechnung der Antwortfunktion fiir nicht vermessene
Photonenenergien.

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

wesentlichen folgende Konzepte verwendet:
e Direkte Beschichtung des CCD-Chips mit dem Phosphor.
e Abbildung des Phosphorschirms mittels Objektiv auf eine CCD-Kamera.
e Kopplung von Phosphorschirm und CCD mittels Faseroptiken.

Bei sehr schwachen Signalen kénnen diese Systeme um ein Microchannelplate (MCP) erwei-
tert werden, auf das die zu detektierende Strahlung direkt auftrifft und im MCP Photoelektro-
nen erzeugt. Die angelegte Hochspannung fiihrt zur Erzeugung einer Elektronenlawine, die eine
Verstirkung des Ursprungssignal um bis zu 10* erlaubt. Die Nachteile von MCPs sind die kaum
mogliche Kalibrierung, eine schlechte DQE und hohe Vakuumanforderungen. Auch die Kombi-
nation von Phosphor und VIS-CCD weist Nachteile gegeniiber einer riickseitig belichteten CCD
auf. Zum einen fithrt die Phosphorschichtdicke und -kérnung zu einer reduzierten rdumlichen
Auflésung und einer Verschlechterung des erreichbaren Kontrastes, zum anderen kann das vom
Phosphor in den vollen Raumwinkel von 47 emittierte sichtbare Licht meist nicht vollstédndig

genutzt werden.
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3.3 Detektoren

poiychrom.

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

Zur direkten Kontrolle der HH-Emission ist es notwendig, das Strahlprofil der hohen Harmo-
nischen in Echtzeit zu detektieren. Als Alternative zu einer riickseitig belichtbaren CCD wurde
ein Monitorsystem entwickelt, dass platzsparend in die aufzubauende HH-Beamline integriert
werden kann und aulerdem deutlich kostengiinstiger ist. Das aufgebaute Monitorsystem besteht
aus einer SVHS-Videokamera mit 1/2”-Chip, der direkt mit dem Phosphor P43 (Gd,02S:Th)
der Firma Proxitronic beschichtet wurde. P43 besitzt eine schmalbandige Emission bei 545 nm
und ist fiir Strahlung hv > 5 eV geeignet [87]. Das Kamerasystem ist in einer separaten Va-
kuumkammer montiert und lédsst sich an einer Linearfithrung aus dem HH-Strahl bewegen.
Die Kamera verfiigt iiber einen speziellen Integrationsmodus, in dem bis zu 128 Bilder vor
der Ausgabe aufsummiert werden konnen. Dies hat sich zur Detektion der z.T. schwachen Si-
gnale der Harmonischen als vorteilhaft erwiesen. Aufler zur Optimierung der HH-Intensitét
kénnen anhand des Monitorsystems auch Strahllage und -profil kontrolliert werden. Fiir ein
mit den Harmonischen betriebenes Experiment gewéhrleistet dies konstante Bedingungen bzgl.
der Beleuchtung. Abbildung 3.6 zeigt ein mit dem entwickelten Monitorsystem aufgenommenes

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

Die grundlegende Charakterisierung einer Strahlungsquelle hinsichtlich ihrer spektralen, rdum-
lichen und Kohérenzeigenschaften ist Voraussetzung fiir eine erfolgreiche Anwendung der emit-
tierten Strahlung. Die Kenntnis dieser Parameter ist weiterhin notwendig fiir eine gezielte Op-
timierung der Quelle, um die unterschiedlichen Anforderungen verschiedener Anwendungsexpe-
rimente erfiillen zu konnen. Im Rahmen dieser Arbeit wurde an der HH-Quelle des Instituts fiir
Photonik der TU Wien ein modulares Vakuumsystem, im Folgenden als Beamline bezeichnet,
zur Untersuchung und Anwendung der erzeugten Strahlung im Bereich um 13 nm Wellenlénge

aufgebaut.

4.1 Experimenteller Aufbau

4.1.1 Lasersystem und XUV-Quelle

Das zum Betrieb der HH-Quelle verwendete Lasersystem wurde am Institut fiir Photonik ent-
wickelt. Es basiert auf der verbreiteten CPA-Technik (Chirped-Pulse-Amplification) [89] zur
Verstarkung kurzer Laserpulse und ist schematisch in Abbildung 4.1 dargestellt.

Die Erzeugung der Laserpulse geschieht mit einem modengekoppelten Titan:Saphir-
Oszillator, der Pulse von einigen nJ Pulsenergie mit einer Zentralwellenlinge Ay = 790 nm
bei 82 MHz Repetitionsrate emittiert. Die Bandbreite des Oszillatorspektrums betragt typi-
scherweise 100 nm. Die wenige fs kurzen Pulse werden zeitlich gestreckt und im nachfolgenden
Verstarker in einem weiteren Titan:Saphir-Kristall in zehn Durchgédngen auf bis zu 1.5 mJ
verstéirkt. Der Multi-Pass-Verstarker arbeitet bei 1 kHz Wiederholfrequenz, die auch der Repe-
titionsrate der HH-Pulse entspricht. Hohere Wiederholraten sind fiir Pulsenergien einiger mJ
nach dem heutigen Stand der Technik problematisch, da die im Kristall deponierte thermische
Energie nicht ausreichend schnell abgefiithrt werden kann. Hohere Kristalltemperaturen fithren
zur Ausbildung von thermischen Linsen im Kristall, die dem Strahlprofil Aberrationen auf-
priagen. Auflerdem kann eine zu hohe Temperatur im gepumpten Volumen die Lebensdauer des

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

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

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

sub-10 fs Pulsdauer
4.6 nJ Pulsenergie
82 MHz Repetitionsrate

!

20 fs Pulsdauer
1.2 mJ Pulsenergie
1 kHz Repititionsrate

Hohlfacer Targetkammer
Puls-Kompressor Laserintensitat:
= | 10%4- 105 W/cm? = HH

5 - 10 fs Pulsdauer

500 pJ Pulsenergie Targetgas e

150 — 200mbar

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

besitzen. Die Pulsdauer ist nach unten auf 20 fs begrenzt, da die Bandbreite des Spektrums im
Verstarker aufgrund des Effektes des gain narrowing auf ca. 60 nm Bandbreite reduziert wird.
Zur weiteren Verkiirzung der Pulse bedarf es einer spektralen Verbreiterung des Spektrums
unter Erhaltung der Phasenkopplung. Dies wird durch den Einsatz einer mit Ne gefiillten
Hohlfaser erreicht, in die die Laserpulse fokussiert werden. Aufgrund der hohen Intensitidten
kommt es durch Selbstphasenmodulation zur Verbreiterung des Verstérkerspektrums [80]. Die
Verwendung einer mit Gas gefiillten Hohlfaser als nichtlineares Medium ist dabei notwendig,
da konventionelle Fasern nicht die benétigten Zerstérschwellen aufweisen. Der aus der Faser
austretende Puls mit verbreitertem Spektrum durchlduft einen zweiten Kompressor aus soge-
nannten gechirpten Spiegeln [115], der die Pulse auf 5 — 10 fs komprimiert. Die Pulsenergie

reduziert sich auf etwa 0.5 mJ.

Zur Erzeugung der Harmonischen werden die Laserpulse iiber einen sphérischen Silber-
Spiegel in die Targetkammer fokussiert. Die kurze Pulsdauer erfordert die Nutzung reflektiver
Optik, da chromatische Aberrationen refraktiver Optiken die Zeitstruktur der Pulse zerstéren
wiirde. Die Dispersion durch die Propagation an Luft und die des 0.3 mm dicken Einkop-
pelfensters ins Vakuumsystem wird im Spiegelkompressor vorkompensiert. Die Brennweite des
Silber-Spiegels wird je nach benotigter Intensitét im Laserfokus zwischen 300—500 mm gewéahlt.
Die so erzeugten Intensititen liegen zwischen 10 — 10> W/cm?. Zur Manipulation der Fo-

kussierung befindet sich vor dem Fokussierspiegel eine Apertur, mit der der Strahldurchmesser
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4.1 Experimenteller Aufbau

eingeschréinkt oder ein bestimmter Strahlausschnitt zur Fokussierung selektiert werden kann.

Wie in Kapitel 2.1 beschrieben, ist zur effizienten Erzeugung von Harmonischen linear pola-
risiertes Licht notwendig. Entgegen der Erwartungen hat sich im Experiment gezeigt, dass die
lineare Polarisation der Pulse nach dem CPA-Verstérker in der Hohlfaser nicht erhalten bleibt.
Entsprechend wird nach der Faser eine A/2-Platte in Nullter Ordnung zur Wiederherstellung

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

Die in die Targetkammer fokussierten Laserpulse treffen auf das Target, ein quasistatisches
Gasreservoir aus einer Ni-Kapillare, das mit einer Gaszufuhr und Regelventil versehen ist. Um
eine Wechselwirkung von Laser und Targetgas zu erreichen, wird mit dem Laser ein Loch in
die Kapillare gebohrt. Dies hat den Vorteil, dass die Gaslast in der Vakuumkammer durch die
minimierte Lochgrofie so niedrig wie moglich gehalten wird und der Einsatz eines gepulsten
Diisensystems, das eine aufwéndige Synchronisation mit dem Laser erfordert, nicht notwendig
ist. Die Dicke der Kapillare kann zur Optimierung der Interaktionslénge verdndert werden. Die
Position des Targets ist variabel und wird so gewéhlt, dass sich der Laserfokus vor dem Target
befindet. Diese Konfiguration ist zum FErreichen der Phasenanpassung vorteilhaft. Prinzipiell
ist das Targetsystem fiir die Verwendung jeglicher Gasart geeignet. Zur Erzeugung von hohen
Harmonischen im 13 nm-Bereich ist die Verwendung von Neon als Targetgas am effizientesten
und wurde im Rahmen dieser Arbeit ausschlieflich benutzt. Die Targetkammer wird mit ei-
ner 250 m?/h-Wiilzkolbenpumpe und Drehschiebervorpumpe evakuiert, im Betrieb liegt der
Druck bei 1072 — 107! mbar. Am Ausgang der Targetkammer ist eine im Vakuum verstellbare
Blende angebracht, mit der ein Grofiteil des defokussierten Laserstrahls zur Verringerung der

thermischen Last anschlieBender optischer Filter abgeblockt werden kann.

4.1.2 Vakuumsystem

Die in Abbildung 4.2 schematisch dargestellte Beamline besteht aus den Abschnitten
i) Filtersektion,
ii) Monitorsystem zur Uberwachung von Strahllage und -intensitéit und

iii) Multilayer-Monochromator.

Die ersten beiden an die Targetkammer anschlieSenden Abschnitte der Beamline dienen der
Diagnostik und Kontrolle des HH-Strahls und werden in allen durchgefithrten Experimenten

verwendet.

i) Zur Unterdriickung der Fundamentalen und niederenergetischen Harmonischen werden
Zr-Folien eingesetzt. Diese sind in speziellen Ventilen montiert, die eine Aufnahme fiir die
Filterfolien besitzen. Neben freitragenden Folien hat sich auch die Verwendung von Filtern auf

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

Eine Kombination aus 200 nm Si und 200 nm Zr filtert aus dem erzeugten Harmonischen-
Spektrum einen Bandpass von etwa 5 nm Breite zwischen 17.5 und 12.5 nm heraus, der etwa
acht Harmonische (N ~ 47 — 63) enthélt (vgl. Abbildung 3.1). Die theoretische Transmission
dieser Filterkombination bei 13 nm betrigt 36.5%.

Die Haltbarkeit der Filterfolien ist ein entscheidendes Kriterium fiir die Durchfithrung al-
ler Experimente, da eine vollsténdige Unterdriickung der Fundamentalen bei Verwendung der
auch im sichtbaren hochempfindlichen XUV-CCD absolut notwendig ist. Wie Untersuchungen
im Rahmen dieser Arbeit gezeigt haben, kénnen die neben der erwiinschten Strahlung entste-
henden niederenergetischen Harmonischen sowie die intensive Fundamentale die eingesetzten
Filter innerhalb kurzer Zeit zerstoren. Bei zu geringem Abstand der ersten Filterfolie vom Target
kommt es zunéchst zur Degradation der Metallfolie in Form von abnehmender Transmission im
XUV sowie zunehmender Transmission der sichtbaren Anteile und anschlieBender Zerstérung.
Insbesondere freitragende Filter werden schnell unbrauchbar. Der zugrunde liegende Mecha-
nismus ist nicht vollstédndig verstanden, wahrscheinlich handelt es sich um eine Oxidation der
Zr-Folien®. Filter auf Si-Folie zeigen eine erhohte Bestindigkeit, eine deutliche Verbesserung
konnte jedoch erst durch die Verwendung einer separaten Si-Folie als erstes Filterelement er-
reicht werden, da diese einen groflen Teil der erzeugten niedrigeren Harmonischen absorbiert
und die thermische Last auf den folgenden Filterlementen deutlich reduziert. Dies ist allerdings

nur fiir Experimente moglich, die unterhalb der Si-L-Kante durchgefiihrt werden. Auflerdem

1 Zirkoniumdioxid ZrOs ist im VIS transparent.
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erfolgt mit den eingesetzten Si-Folien eine Trennung der Vakuumsysteme Targetkammer und
Beamline. So wird die Propagationsldange der Harmonischen bei relativ hohen Driicken von etwa

107! mbar, wie sie in der Targetkammer vorliegen, deutlich beschrinkt.

ii) Hinter den Filterventilen befindet sich das Monitorsystem zur Kontrolle der
Harmonischen-Emission in einer separaten Vakuumkammer. Das Kamerasystem lésst sich an
einer Linearfithrung aus bzw. in den HH-Strahl bewegen. Vor der Kamera befindet sich ein wei-
teres 200 nm Zr-Filter, da fiir eine vollstdndige Unterdriickung der Fundamentalen insgesamt
mindestens 400 nm Zr notwendig sind. Der zunéchst verfolgte Ansatz, einen Teil des HH-Strahls
iiber einen Strahlteiler auszukoppeln und eine sténdige Beobachtung zu ermoglichen, konnte
nicht umgesetzt werden. Die als Multilayer auf Si-Folien ausgefiihrten Strahlteiler wiesen zwar
eine ausreichend hohe Transmission auf, die Reflexion erfolgte jedoch aufgrund unzureichender
Oberflachengiite der Folien diffus.

iii) Fir Anwendungsexperimente, die monochromatische Strahlung benétigen, kann als
néichstes Element der Beamline ein Multilayer-Monochromator eingesetzt werden, der entwe-
der mit zwei Planspiegeln oder einem planen und einem sphérischen Spiegel zur Rekollimation
des HH-Strahls bestiickt werden kann. Der Einsatz von zwei Spiegeln in Z-Konfiguration ver-
langt eine Reflexion mehr, als prinzipiell zur Monochromatisierung nétig ist, hat jedoch den
Vorteil, dass es lediglich zu einem Strahlversatz in der Hohe und nicht zu einer Faltung des
Strahlengangs kommt. Durch Drehen beider Spiegel und gleichzeitiges Verfahren eines Spiegels
auf der optischen Achse bleibt die Strahllage beim Durchstimmen der Wellenlédnge erhalten,
was zum Betrieb eines angeschlossenen Experimentes notwendig ist. Der mit diesem Mono-
chromator zugéngliche Spektralbereich liegt dicht unterhalb der Si-L-Kante bei 100 eV (vgl.
Kap. 3.2.4). Die Bandbreite der Spiegel und einer Harmonischen sind in etwa gleich grof3, so
dass eine effiziente Selektion einer einzelnen Harmonischen moglich ist (vgl. Kap. 4.1.3). Uber
motorisierte Rotations- und Translationstische konnen die Spiegelpositionen zum Anpassen der
Wellenlénge veréndert werden, der Einfallswinkel auf dem ersten Spiegel kann zwischen 15 —40°
betragen [57].

Das gesamte Vakuumsystem der Beamline wird mit mehreren Kombinationen aus Turbo-
Drag-Pumpen und Membranvorpumpen evakuiert, typische Driicke im Betrieb liegen zwischen
107¢ — 10~ mbar.

4.1.3 Monochromator

Der in die Beamline integrierte Monochromator dient der effizienten Selektion einer kleinen
Bandbreite aus dem Spektrum der Harmonischen. Zusétzlich kann durch den Einsatz eines
sphérischen Multilayer-Spiegels eine Rekollimation des HH-Strahls zur Flusserh6hung am Pro-

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

senen Experimentes quantifizieren zu konnen, wurden die eingesetzten Spiegel hinsichtlich des
transmittierten Strahlprofils und dessen spektraler Zusammensetzung charakterisiert. Die ein-
gesetzten Spiegelpaare sind jeweils aufeinander optimiert, so dass beim Einsatz des sphérischen
Spiegels auch der erste Spiegel im Monochromator getauscht wird. Dessen Mechanik erlaubt
prinzipiell das Durchstimmen der transmittierten Zentralwellenldnge im Rahmen der méglichen
Verstellwege. Die in dieser Arbeit beschriebenen Experimente wurden jeweils bei einer festen

Wellenldngen durchgefiihrt.

Die Abbildungen 4.3 und 4.4 zeigen die hinter dem Monochromator vermessenen Strahlpro-
file bzw. die spektrale Zusammensetzung des HH-Strahls unter vergleichbaren Erzeugungsbe-
dingungen. Die Strahlprofile wurden direkt mit der XUV-CCD aufgenommen, zur spektralen
Charakterisierung wurde der TGS benutzt. Im Fall der planen Spiegel bleiben die Eigenschaf-
ten des HH-Strahls im Wesentlichen erhalten. Zum Teil zeigt ein direkter Vergleich von vor
und hinter dem Monochromator aufgenommenen Strahlprofilen Speckle-dhnliche Muster auf
dem Strahlprofil. Dies kann bei einer Beleuchtung mit einem hohen rdumlichen Kohérenzgrad
durch eine nicht ausreichend gute Oberflichengiite der Spiegel bedingt sein. Die gemessene
Zentralwellenlénge des transmittierten Spektrums betragt 12.8 nm (96.9 eV) bei einer Band-

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

iiber dem nach den Multilayer-Spezifikationen erwarteten. Eine mogliche Ursache dafiir kann
eine nicht vollstindige Uberlappung des Reflexionsprofils der Multilayer mit dem Profil einer
Harmonischen sein, so dass diese nur teilweise reflektiert wird. An der kurzwelligen Seite des
Reflexionsprofils liegt dariiber hinaus die Si-L-Kante, oberhalb der die Si-Schichten der Spiegel
und die eingesetzten Si-Folien stark absorbieren. Mittels der kalibrierten XUV-CCD ist eine
Bestimmung der im Strahlprofil enthaltenen Photonenzahl moglich, typische Werte liegen bei
2 x 10 Photonen/s (FWHM). Die Messungenauigkeit der Photonenzahlen betréigt etwa 50%,
was jedoch deutlich unter den Schwankungen der Quelle liegt, die mehr als einen Faktor zwei
ausmachen kann. Aus diesem Grund sind diese Angaben als die im Mittel zu erwartende Anzahl

an Photonen zu verstehen.

Die Monochromatisierung mit der Kombination aus planem und sphérischem Spiegel (f =
500 mm) liefert dhnliche Resultate. Die reflektierte Zentralwellenldnge liegt etwas hoher bei
13.60 nm (91.2 €V), die Bandbreite ist einen Faktor zwei grofier (0.4 nm (2.7 eV)). Entsprechend
betréigt die Monochromasie A\/AX = 34, was gut mit den Multilayer-Daten iibereinstimmt (vgl.
Tab. B.2). Auch die mittlere Photonenzahl von 4 x 10 Photonen/s (FWHM) liegt in der er-
warteten Groflenordnung. Das fokussierte Strahlprofil wurde fiir mehrere Distanzen hinter dem

fokussierenden Spiegel zur Bestimmung der Lage des Fokus vermessen. Dieser liegt 575 mm
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hinter dem sphérischen Spiegel und somit hinter dessen Fokalebene, was sich aufgrund des
leicht divergenten HH-Strahls ergibt. Bei einem Abstand von 930 mm betréigt die Strahlgréfie
290 pm x 770 pm, die fiir den Betrieb des XUV-Mikroskopes geeignet erscheint (vgl. Kap. 5.1).
Im Vergleich zum nicht kollimierten HH-Strahl entspricht dies bei gleicher angenommener Pho-
tonenzahl einer Flusserh6hung um einen Faktor 50. Bei einem Einfallswinkel von 15° auf dem
sphérischen Spiegel kommt es bei der Fokussierung zu Astigmatismus, der die Asymmetrie
des fokussierten Strahlprofils verursacht und die bereits vor dem Monochromator vorhandene

leichte Elliptizitat vergrofiern oder verkleinern kann.

Anhand der gemessenen Photonenzahlen kann eine Abschétzung der Konversionseffizi-
enz des HHG-Prozesses bei 13 nm vorgenommen werden. Mit den theoretischen Multilayer-
Reflektivitdten und Filtertransmissionen ergibt sich bei 300 uJ ins Target eingekoppelter La-
serenergie eine Konversion von n = 1.3 x 107?, wobei die Reabsorption im Target bzw. in
der Restgasatmosphére nicht beriicksichtigt ist. Da die theoretischen Daten von den optischen
Komponenten in der Regel nicht erreicht werden, ist der abgeschétzte Wert eine untere Grenze
der tatsédchlichen Effizienz. In der Literatur werden meist hohere Effizienzen angegeben, die
typischerweise bei n ~ 107® und dariiber liegen [97]. Die deutlichen Abweichungen kénnen nur
teilweise durch die Ungenauigkeiten der Messungen erklért werden. Die Kalibrierung von De-
tektoren fiir diesen Spektralbereich erfordert einen relativ groflen experimentellen Aufwand, so
dass haufig nur typkalibrierte Systeme verwendet werden, deren Spezifikationen aus der Ka-
librierung eines baugleichen Detektors gewonnen werden. Die Messfehler dieser Systeme sind
weitaus grofler als die absolut kalibrierter Detektoren und die mit ihnen bestimmen Photonen-

zahlen oder Konversionseffizienzen entsprechend ungenau.

4.2 Strahlprofil

Die Emission der Harmonischen erfolgt in etwa kollinear zum Laser in einen kollimierten Strahl,
der dhnliche Eigenschaften wie der des erzeugenden Lasers besitzt. Das Strahlprofil des Lasers
wirkt sich unmittelbar auf die Strahlcharakteristik der Harmonischen aus, weiter spielen die
Targetposition relativ zum Laserfokus und der Gasdruck im Target eine wichtige Rolle. Fiir Har-
monische im untersuchten Spektralbereich liegt die Divergenz des HH-Strahls bei typischerweise
0.5 — 2 mrad, wobei das Strahlprofil Asymmetrien aufweisen kann. Dies zeigt Abbildung 4.5 an

unter vergleichbaren experimentellen Bedingungen detektierten Strahlprofilen.

Das linke und mittlere Profil bestehen aus mehreren Harmonischen nach Bandpassfilterung,
rechts ist ein hinter dem Monochromator bei 12.8 nm Wellenldnge aufgenommenes Strahlprofil
abgebildet. Die in den Strahlprofilen sichtbaren Beugungserscheinungen resultieren aus Inhomo-
genitaten oder Partikeln auf den verwendeten Zr-Filtern und deuten den hohen Grad an réumli-

cher Kohérenz der Beleuchtung an. Der Unterschied der beiden polychromatischen Strahlprofile
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0

polychrom. polychrom. monochrom.

Abbildung 4.5: Strahlprofile der Harmonischen unter verschiedenen experimentellen Bedingungen.
Das linke und mittlere Bild zeigen polychromatische Strahlprofile nach Bandpassfilterung, das rechte
Strahlprofil wurde hinter dem Monochromator aufgenommen. Der Maf}stab gilt fiir alle Abbildungen,
in der Falschfarbendarstellung entspricht rot maximaler Intensitét.

ergibt sich aus einer unterschiedlichen Offnung der Laserstrahlapertur vor dem Fokussierspiegel,
die einerseits die Pulsenergie von 300 pJ (Links) auf 240 pJ (Mitte) reduziert, gleichzeitig aber
auch die Fokussierungsbedingungen dndert. Die Reduzierung der Apertur ergibt eine Vergrofie-
rung des Fokus, was einer Verringerung der Intensitdt im Fokus entspricht. Weiter kann sich
durch eine Verdnderung des fokussierten Laserstrahlausschnittes, auch eine Variation in Fokus-
grofle und Phasenlage der Wellenfronten ergeben. Diese Parameter hingen z.T. voneinander ab,
und ihr Einfluss auf den HHG-Prozess ist vielfaltig, so dass zur Strahlprofileinstellung ein Mo-
nitorsystem unabdingbar ist. Zwischen poly- und monochromatischem Strahlprofil (Mitte und
Rechts) lassen sich keine deutlichen Unterschiede ausmachen. Der Betrieb des Monitorsystems
mit polychromatischer HH-Strahlung ist somit hinsichtlich der Optimierung von Strahlprofil
und -richtung auch fiir ein mit monochromatischer Strahlung betriebenes Experiment ohne

weiteres moglich.

Die genauen Abhéngigkeiten der Elliptizitdt des Strahlprofils sind nicht vollstéandig geklért.
Beobachtet wird eine Verdnderung mit der Grofle der Laserapertur und der Position des Tar-
gets, wobei die Asymmetrie mit Anndherung an den Fokus zunimmt. Das Strahlprofil erscheint
gleichzeitig kollimierter und das Verhéltnis der beiden Ellipsenachsen weicht stérker von eins
ab. Eine mogliche Ursache fiir diese Beobachtung ist die Einfithrung von Astigmatismus durch
die Fokussierung iiber einen sphérischen Spiegel, da dieser aus geometrischen Griinden nicht im
senkrechten Einfall benutzt werden kann. Die exakte Form des Laserfokus ist jedoch nicht be-
kannt. Nicht-symmetrische Strahlprofile werden auch an anderen Harmonischen Quellen beob-
achtet [40]. In den meisten Fillen sind die in Verbindung mit den asymmetrischen Strahlprofilen
detektierten HH-Intensitéiten am hochsten, so dass fiir viele Anwendungsexperimente der Kom-
promiss eines elliptischen Strahlprofils bei vergleichsweise hohen Photonenfliissen eingegangen

wurde.
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Abbildung 4.6: Strahlprofile der Harmonischen in Abhéngigkeit von der Targetposition bzgl. des Laser-
fokus. Angegeben ist die relative Verschiebung zur Anfangsposition mit 2., = 0 dicht am Laserfokus.

Experimentelle und theoretische Ergebnisse zeigen iibereinstimmend, dass die Targetposi-
tion die Divergenz des HH-Strahls direkt beeinflusst. Bei einer Verschiebung des Targets von
Positionen hinter dem Fokus (z > 0) zu Positionen vor dem Fokus (z < 0) nimmt die Divergenz,
aber auch die Erzeugungseffizienz ab [79], da ebenso die Bedingungen fiir die Phasenanpassung
von der Fokusposition abhéingen. In Abbildung 4.6 ist dieser Zusammenhang an Strahlprofilen
fiir unterschiedliche Absténde des Targets zum Laserfokus dargestellt. Die Verschiebung des
Targets bezieht sich auf die Anfangsposition z, = 0 kurz hinter dem Laserfokus. Die aus den
Strahlprofilen bestimmten Divergenzen sind in Tabelle 4.1 zusammengefasst. Deren Bestim-
mung erfolgt unter der Annahme einer Punktquelle am Wechselwirkungsort in der Kapillare.
Die tatséchliche Grofie des emittierenden Gebietes ist nicht genau bekannt, kann aber anhand
des Lochs im Target nach oben mit 150 um abgeschéitzt werden. Die im Strahlprofil enthalte-
ne Photonenzahl steigt mit zunehmendem Abstand zum Fokus an, verteilt sich aber auf eine
groflere Fliche. Aufgrund der nicht monochromatisierten HH-Strahlung kann in diesem Fall

keine absolute Photonenzahl angegeben werden.

Fiir eine einzelne Harmonische nach dem Multilayer-Monochromator zeigt Abbildung 4.7
die innerhalb der vollen Halbwertsbreite (FWHM) des Strahlprofils enthaltene Photonenzahl
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Tabelle 4.1: Abhingigkeit der Divergenz des HH-Strahls von der Targetposition gemessen an den in
Abbildung 4.6 gezeigten polychromatischen Strahlprofilen nach Bandpassfilterung (17.5 — 12.5 nm).

Zrel (M) Divergenz horizontal [mrad] Divergenz vertikal [mrad]
0 0.45%+0.03 0.43+0.03
1 0.61£0.03 0.58=%0.03
2 0.70+0.03 0.61£0.03
3 0.784+0.03 0.75£0.03

sowie die HH-Intensitdt (Photonenzahl normiert auf die Strahlprofilfliche) in Abhéngigkeit vom
Gasdruck im Target. Man erkennt ein ausgepréigtes Maximum der insgesamt erzeugten Anzahl
an Photonen, bezogen auf das Strahlprofil ist das Maximum zu hoheren Driicken verschoben und
weniger stark ausgeprigt. Dies zeigt, dass es keine generelle optimale Einstellung der HH-Quelle
gibt, sondern jeweils die Anforderungen des Experimentes iiberpriift und dementsprechend die
Quelle angepasst werden muss. So kann ein besser kollimierter HH-Strahl bei kleinerer Anzahl
an Photonen aber groflerer Strahlbrillanz durchaus sinnvoll sein, da erreicht werden kann, dass
alle im Strahlquerschnitt enthaltenen Photonen von der benutzten Optik aufgefangen werden.
Die typische Grofle einer in Transmission arbeitenden Optik, wie z.B. eine Zonenplatte, liegt

im Bereich von 1 mm, so dass kleine Strahldurchmesser giinstiger sind.

Zur Optimierung des Strahlprofils stehen im Experiment als direkt zugéngliche Parameter
Targetposition und Gasdruck im Target zur Verfiigung. Weiter kann die zur Beeinflussung der
Fokussierung benutzte Apertur auch der Strahlprofilmanipulation dienen. Die Abhéngigkeiten
des Laserstrahlprofils von den Betriebsbedingungen des Lasersystems sind vielfiltig und eine

direkte Beeinflussung ist nur eingeschrankt moglich.

Ein grundlegender Aspekt bei der Verwendung einer Strahlungsquelle ist deren zeitliche
und raumliche Stabilitéit. Im Fall der HHG-Quelle kann es zu Schwankungen in der Intensitét,
der Ausbreitungsrichtung aber auch der spektralen Zusammensetzung kommen, wie im folgende
Abschnitt ndher erldutert wird. Bei den zur HHG benutzten Lasern handelt es sich in der Regel
um komplexe Systeme, die schon bei geringen Schwankungen von z.B. der Umgebungstempe-
ratur merklich reagieren. Zuséatzlich ist die HHG insbesondere im Bereich des cut-off aufgrund
ihrer hochst nicht-linearen Natur sehr empfindlich auf kleinste Anderungen der Laserparameter,
die sich direkt auf die Eigenschaften der emittierten Harmonischen fortsetzen. Ein wesentlicher
Fortschritt konnte diesbeziiglich durch die Entwicklung phasenstabilisierter Lasersysteme er-
zielt werden [4]. Diese ermoglichen erstmals die reproduzierbare Erzeugung von fs-Laserpulsen
mit definierter, konstanter Phasenbeziehung zwischen Einhiillender (der sogenannten carrier
phase envelope) und Osrzillationen des elektrischen Feldes und kénnen die Eigenschaften ho-
her Harmonischer deutlich verbessern. Im Rahmen dieser Arbeit stand ein phasenstabilisiertes

Lasersystem noch nicht zur Verfiigung.
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Abbildung 4.7: Abhéngigkeit der Photonenzahl (Kreise) und der Intensitidt (Kreuze) einer einzelnen
Harmonischen nach dem Monochromator (A = 12.8 nm, ¢ = 61) vom Gasdruck im Target. Die
durchgezogenen Linien sind an die experimentellen Daten angepasste Kurven.

4.3 Spektrum

Die spektrale Charakterisierung der HH-Quelle beschrinkt sich auf den fiir die Anwendungen
relevanten Wellenldngenbereich um 13 nm und wurde mit dem Transmissionsgitterspektrogra-
phen durchgefiihrt (vgl. Kap. 3.2.3). Dazu wird die HH-Beamline ohne Monochromator betrie-
ben, an dessen Stelle eine Vakuumkammer fiir den Spektrographen tritt. Um eine gleichméflige
Ausleuchtung des Gitters mit dem Harmonischen-Strahl zu gewéhrleisten, ist das Gitter auf
einen motorisierten Translationstisch montiert und kann in der Ebene senkrecht zum Strahl
positioniert werden. Abbildung 4.8 zeigt eine Skizze des Versuchsaufbaus. Der Abstand zum
Detektor ist so gewihlt, dass eine ausreichend hohe spektrale Auflosung erreicht wird. Fiir
einen typischen Abstand D, = 500 mm zum Detektor bzw. D, = 1000 mm zur Quelle und
einer Quellgrofe ¢ < 150 pm ergibt sich nach Gleichung (3.19) in der ersten Beugungsord-
nung Algeometrisch < 90 pm. Unter Beriicksichtigung der Beugungsgrenze entspricht dies nach

Gleichung (3.20) bei 13 nm Wellenlidnge einem Auflsungsvermogen von
A AXexp = 328 (4.1)

Die Pixelgrofle der Kamera von 24 pm ergibt in der Detektorebene eine lineare Dispersion von
4.8 pm/px, was zur Erhéhung der Empfindlichkeit der Kamera ein Arbeiten im gebinnten? Mo-

2Unter Binning versteht man das Zusammenfassen mehrerer CCD-Pixel zu einem grofieren.
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Abbildung 4.8: Schematische Darstellung des Aufbau des TGS-Spektrographen zur spektralen Cha-
rakterisierung der HH-Emission.

dus ohne Verlust an spektraler Information erlaubt. Die Zentralwellenldnge der Fundamentalen
entspricht etwa 1.5 eV Photonenenergie, so dass die ungeraden Harmonischen um jeweils 3 eV

voneinander getrennt sind und vom Spektrographen leicht aufgelost werden kénnen.

Abbildung 4.9 zeigt Spektren der Harmonischen in Abhéngigkeit der fokussierten Laserpuls-
energie bzw. von der Intensitat im Fokus, die durch Schlielen der Laserstrahlapertur verdndert
wurde. Die sich dadurch gleichzeitig ergebende Verdnderung der Fokusgréfle ist quantitativ
nicht bekannt, weswegen die angegebenen Intensitdten anhand des Blendendurchmessers, der
Pulsenergie und -dauer abgeschétzt sind. Mehrere Effekte der Intensitédtsvariation sind in den
gezeigten Spektren zu finden. Einerseits fiihrt die abnehmende Intensitét zu einer Verschiebung
des cut-off-Bereiches in Richtung kleinerer Energien, wie es qualitativ nach Gleichung (2.2)
zu erwarten ist. Weiter kommt es zu einer deutlichen Verminderung der Modulationstiefe der
Harmonischen, d.h. die Differenz zwischen Intensitidtsmaximum und -minimum nimmt ab. Es
bildet sich ein schwach moduliertes, ,,quasi-kontinuierliches* Spektrum aus, dies allerdings unter
Verlust von HH-Intensitédt. Im Bereich des cut-off trégt nur noch eine einzelne Elektronentra-
jektorie zur Emission bei und der Verlust der Periodizitdt des Erzeugungsprozesses fithrt zu
einer Verschmierung der Energien der emittierten Photonen, die Modulation des Spektrums
nimmt ab. Die leicht variierende spektrale Lage Harmonischer gleicher Ordnung ist ein weiterer
sichtbarer Effekt, der als plasma blueshift bezeichnet wird [103]. Die Ausbildung eines Plasmas,
d.h. freier Elektronen, im Fokus durch die hohen Laserintensititen kann zu einer instantanen
Blauverschiebung der Fundamentalfrequenz innerhalb weniger optischer Zyklen fiithren, die sich

direkt auf die Harmonischen fortsetzt. Dieser nichtlineare Effekt hoherer Ordnung fithrt im Ge-
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Abbildung 4.9: HH-Spektren im Bereich von 13 nm Wellenléinge in Abhéngigkeit von der Laserpuls-
energie bzw. Intensitét im Fokus (400 uJ: 6.6x10'* W /cm? (schwarz), 320 pJ: 5.3x10' W /cm? (blau),
280 pJ: 4.6x10* W /cm? (rot)). Mit abnehmender Intensitét verschiebt sich der cut-off in Richtung
langerer Wellenléingen und die Modulation des Spektrums nimmt ab.

gensatz zur Selbstphasenmodulation nicht nur zu einer Verbreiterung des Spektrums, sondern
zu einer substantiellen Blauverschiebung. Im Experiment werden Verschiebungen von iiber einer
HH-Ordnung beobachtet [104].

Die gezeigten Spektren verdeutlichen, dass es prinzipiell moglich ist, das Spektrum der emit-
tierten Harmonischen im untersuchten Bereich an die Anforderungen einer Anwendung anzu-
passen. So ist z.B. fiir absorptionsspektroskopische Messungen ein kontinuierliches Spektrum
von Vorteil, wihrend die Verwendung von Zonenplatten in abbildenden Verfahren eine gewisse
Monochromasie der Strahlung voraussetzt, was durch die Selektion einer einzelnen Harmoni-
schen aus einem durchmodulierten Spektrum moglich ist. Weiter ist die Existenz eines (quasi-)
kontinuierlichen Spektrums Voraussetzung fiir die Erzeugung von isolierten XUV-Pulsen im

as-Bereich.

Soweit moglich, sind die Spektren beziiglich der sich im Strahlengang befindenden Filter und
Folien sowie der Antwortfunktion der Kamera korrigiert. Die Unsicherheiten dabei sind jedoch
aus mehreren Griinden grof. Die Dicke der Si-Folie unter dem Gitter ist nicht genau bekannt,
ebenso wird die Dicke der Zr-Folien mit einer Toleranz vom Hersteller mit £10% angegeben.

Weiter konnen mogliche Oxidanteile der Folien und Kontaminationen der optischen Elemente
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Abbildung 4.10: Spektrum der Harmonischen im Fall sehr kurzer Laserpulse, die zur Emission gerader
Harmonischer fiithren.

mit Kohlenwasserstoffen nicht quantifiziert werden. Eine weitere Ungewissheit resultiert aus der
Absorption der Restgasatmosphére innerhalb der Targetkammer. Die leichte Intensitétsabnah-
me der HH in Richtung gréflerer Wellenldngen kann auf diese Ursachen zuriickzufiihren sein, da
die zusétzliche Absorption sich mit kleiner werdender Wellenlénge weniger stark auswirkt. Die
Beugungseffizienz des Ni-Gitters ist {iber den gezeigten Wellenléngenbereich nahezu konstant,
jedoch liegen keine experimentellen Daten vor, die die Korrektur der Spektren diesbeziiglich

ermoglichen.

Wie das Profil des HH-Strahls ist auch das Spektrum zeitlichen Schwankungen unterwor-
fen, die vielfaltige Ursachen haben. Fiir den dauerhaften Betrieb einer HH-Quelle fiir Anwen-
dungsexperimente ist demnach auch der Einsatz eines spektralen Monitoring sinnvoll, um die

HH-Emission kontinuierlich iiberwachen und optimieren zu koénnen.

Im Rahmen der spektralen Charakterisierung wurden zwei Beobachtungen gemacht, die auf
die besonderen Eigenschaften des fs-Lasersystems zuriickzufiithren sind. In Abbildung 4.10 ist
ein Spektrum gezeigt, in dem neben den bekannten ungeraden Harmonischen auch gerade Ord-
nungen zu sehen sind, wie sie bei der Verwendung extrem kurzer Laserpulse (~ 5 fs) entstehen.
In diesem Fall weist die Oszillation des Laserfeldes eine hohe Asymmetrie auf, d.h. ansteigende
und abfallende Flanke des E-Feldes sind u. U. nicht mehr gleich stark. Die Quasi-Periodizitét des
Erzeugungsprozesses geht so verloren, und das emittierte Spektrum kann im Plateau-Bereich

gerade Harmonische enthalten [110].
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Abbildung 4.11: Bild des Spektrums auf dem Detektor (Oben) und zugehorige Intensitétsprofile (Un-
ten) fiir drei verschiedene Positionen iiber der Spalthéhe. Zu erkennen ist eine Variation der spektralen
Zusammensetzung der HH entlang des Strahlprofils.
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4.4 Raumliche Koharenz

Ein weiterer Effekt einer Asymmetrie der Fundamentalen ist in Abbildung 4.11 gezeigt. Der
obere Teil der Graphik enthélt ein vom Spektrographen auf dem Detektor erzeugtes Bild aus
dem Bereich der Si-L-Kante. Die Hauptbeugungsordnung des Gitters verlauft in der Bildmitte,
ober- und unterhalb davon sind die Beugungsordnungen der Stiitzstegestruktur des Gitters zu
erkennen, die zur Wellenldngenkalibrierung benutzt werden koénnen. Da das Bild dem Schatten-
wurf des Eintrittsspaltes entspricht, ist das HH-Strahlprofil spektral zerlegt dargestellt. Man
erkennt die einzelnen, voneinander separierten harmonischen Ordnungen. Im Fall einer ho-
mogenen spektralen Verteilung iiber das Strahlprofil wéren diese rechtwinklig zur spektralen
Richtung angeordnet. Der sichtbare, schrige Verlauf {iber der Gitterh6he bedeutet somit, dass
die spektrale Zusammensetzung der HH iiber das Strahlprofil variiert. Dieser besitzt einen
rdaumlichen Chirp. Dies verdeutlicht der untere Teil der Graphik, in dem drei Intensitatsprofile
entlang einer Pixelzeile aus unterschiedlichen Abschnitten der Hauptbeugungsordnung gezeigt
sind (Oben, Mitte, Unten). Deutlich ist die relative Verschiebung der Spektren zueinander,
insbesondere an der Si-L-Kante, zu erkennen. Der spektrale Abstand der markierten Harmoni-
schen bei 12.84 nm betriagt zwischen oberem und unterem Profil 0.13 nm, was einer relativen
Verschiebung von A/A\ = 100 entspricht. Einerseits zeigt dieses Ergebnis die ausreichend hohe
Auflosung des Spektrographen, andererseits wird deutlich, dass hinsichtlich moglicher Anwen-
dungsexperimente Einschrénkungen existieren, die bei deren Umsetzung beriicksichtigt werden

miissen (vgl. 5.3).

Um geometrische Effekte als Ursache fiir das Auftreten des rdumlichen Chirp auszuschlieflen,
wurden Spektren unter verschiedenen Konfigurationen aufgenommen. Eine Rotation des Git-
ters sowohl um 180° als auch um 90° bzgl. des Harmonischen-Strahls zur Uberpriifung einer
moglichen Polarisationsabhingigkeit ergab keine Anderung. Ebenso erwies sich eine Rotation
des Targets um 90° als einflusslos auf den Chirp der Harmonischen, womit Effekte der turbulen-
ten Gasstromung ausgeschlossen werden konnen. Der Chirp wurde an einem asymmetrischen
Strahlprofil beobachtet. Entlang der kurzen Achse erscheint der Effekt stérker, da das mit
dem Gitter abgetastete Gebiet relativ zum Strahldurchmesser grofler ist. Dies deutet darauf
hin, dass der beobachtete Effekt auf Eigenschaften der Fundamentalen zuriickzufiihren ist. Der
durch die Fokussierung mit einem sphérischen Spiegel verursachte Astigmatismus alleine kann
den beobachteten Effekt nicht erkldren. Eine mogliche Ursache wire ein rdumlich gechirptes
Laserstrahlprofil, was zu einem unsymmetrischen, elliptischen Fokus und zu einer rdumlichen

Variation des Spektrums im Fokus fithren wiirde [109].

4.4 Raumliche Koharenz

Zur experimentellen Bestimmung des rdumlichen Kohérenzgrades bei Beleuchtung mit dem
HH-Strahl wurde u.a. das in Abschnitt 2.3 beschriebene Doppelspaltexperiment mit der
HH-Strahlung durchgefiihrt. Der experimentelle Aufbau besteht aus dem ersten Abschnitt
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4 Charakterisierung der Hohe-Harmonische-Strahlung

Abbildung 4.12: Beugungsbilder der Doppelspalte fiir Spaltabstdnde 100, 200 und 400 pm in der
Detektorebene aufgenommen mit 30 (100 pm) bzw. 60 s (200+400 pm) Belichtungszeit.

der Beamline, einer Doppelspaltmatrix und der XUV-CCD zur Detektion des Interferenz-
musters. Die HH-Strahlung wird durch die Filterkombination Zr/Si auf den Spektralbereich
12.5 —17.5 nm eingeschréinkt, die Monochromasie betriagt etwa A/A\ =~ 6 bei einer Zentralwel-
lenldnge von 15 nm. Die Doppelspaltmatrix im Abstand von 895 mm zum Laserfokus ldsst sich
in den HH-Strahl bewegen und in der xy-Ebene senkrecht zur Ausbreitungsrichtung positionie-
ren. Der Abstand der Doppelspaltebene zum Detektor betrug L = 3000 mm. Die Doppelspalt-
matrix besteht aus Doppelspaltpaaren der Einzelspaltbreite dgs = 25 pm und verschiedenen
Absténden dpg von 100 — 800 pum, um das HH-Strahlprofil méglichst komplett abtasten zu
konnen. Dessen Grofie betrug in der Doppelspaltebene etwa 400 pm x1200 pm (FWHM), was
aus der gemessenen Grofie des Strahlprofils in der Detektorebene und dem Abstand zum La-

serfokus abgeschétzt wurde.

Abbildung 4.12 zeigt mit diesem Aufbau detektierte Doppelspaltbeugungsbilder fiir
Spaltabstdande von 100 pm, 200 gm und 400 pm fiir Spaltorientierungen parallel zur kurz-
en Achse des leicht elliptischen Strahlprofils. Das Beugungsbild eines Doppelspaltes besteht
aus der Einhiillenden bestimmt durch die Einzelspaltbreite und einer Intensitdtsmodulation
der Einhiillenden mit einer Periode proportional dem reziproken Spaltabstand. Gezeigt ist hier
nur das Hauptmaximum der Einhiillenden, aus dem die wesentlichen Informationen extrahiert

werden konnen.

Die Interferenzmuster zeigen guten Kontrast, jedoch wird anhand des Beugungsmusters bei
grofitem Spaltabstand von 400 pm die grundlegende Problematik dieser Art von Experiment
bei kleinen Wellenldngen deutlich. Die Einzelspaltbeugungsmuster sind rdumlich voneinander
getrennt sichtbar, nur noch im geometrischen Uberlappungsbereich ist die Modulation zu erken-
nen. Es handelt sich somit nicht mehr um einen Aufbau, der der Fernfeldndherung entspricht.
Fiir noch groflere Spaltabsténde sind die Einzelspaltbeugungsbilder vollstdndig voneinander
getrennt und konnen nicht fiir eine Auswertung herangezogen werden. Diese experimentelle

Schwierigkeit wird auch aus dhnlichen Experimenten an Harmonischen aus dem Plateau-Bereich
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Abbildung 4.13: Beugungsbilder der Doppelspalte bei einem Spaltabstand von 100 pm (links) und
200 pm (rechts) fiir Spaltorientierungen parallel zur langen (schwarz) und kurzen (blau) Achse des
elliptischen Strahlprofils.

(¢ =~ 21) berichtetet [5] und ist wesentlich durch die kurzen Wellenléngen bedingt. Zur Vermei-
dung dieses Problems miissten die beugende Apertur und der Abstand zum Detektor so gewahlt
sein, dass eine gleichméfige Ausleuchtung des Beugungsbildes durch beide Einzelspalte gege-
ben ist. Beide Parameter sind jedoch durch praktischer Aspekte limitiert. Einerseits kann der
Abstand zwischen Spalt und Detektor aus geometrischen Griinden nicht beliebig grofi gewahlt
werden. Andererseits ist eine Spaltbreite notwendig, die einen ausreichenden Fluss auf dem De-
tektor gewahrleistet, trotzdem aber ausreichend stark beugt. Die Bedingungen zur vollstandigen

Uberlagerung der Einzelspaltbeugungsmuster sind dann erfiillt, wenn niherungsweise

AL
s < (4.2)
dps

gilt [33]. Fiir den vorhandenen 400 pm -Doppelspalt ergibt sich dgs < 110 pum, was die be-
obachtete Trennung der Einzelspaltbeugungsordnungen erklart. In Abbildung 4.13 sind fiir
die beiden kleineren Doppelspaltabstéinde die Intensitédtsprofile entlang der Beugungsrichtung
dargestellt. Sie unterscheiden sich geringfiigig fiir die beiden Orientierungen der Spalte zum

Strahlprofil, entlang der kurzen Achse ist das Interferenzmuster besser moduliert. Unter der
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Signal [rel. E.]

CCD-Pixel

Abbildung 4.14: Intensititsprofil des Beugungsbildes bei einem Spaltabstand von dpg = 400 pm ori-
entiert entlang der langen Achse (schwarz). Die Einzelspaltbeugungsbilder sind getrennt voneinander
sichtbar, nur im Bereich der geometrischen Uberlappungsbereiches kommt es zur Interferenz. Die ein-
gefiigte Grafik zeigt das Beugungsmuster nach Abzug der inkohérenten Uberlagerung der angepassten
Einzelspaltbeugungsbilder (rot, griin, Summe=blau).

Annahme quasi-monochromatischer, homogener Beleuchtung der Einzelspalte I; = I3, was

niaherungsweise erfiillt ist, ergibt sich aus Gleichung (2.13) im Zentrum des Interferenzmusters

2V
L+

der messbare Kontrast entspricht also gerade dem Kohérenzgrad. Aus den Beugungsmustern

|H12] = [H12] (4.3)

der beiden kleineren Spaltabstéinde ergeben sich |p12]100 = 0.95 und |p12]200 = 0.77 fiir die kurze
Achse und |12]100 = 0.80 und |p12]200 = 0.74 fiir die lange Achse. Das in Abbildung 4.14 darge-
stellte Intensitatsprofil aus dem Beugungsmuster des 400 pm Doppelspaltes parallel zur langen
Achse erlaubt keine direkte Auswertung hinsichtlich des Kohérenzgrades. Aufler den experimen-
tellen Daten sind zwei an diese angepasste Einzelspaltbeugungskurven gezeigt, die eingefiigte
Grafik zeigt den Intensitétsverlauf im Uberlappungsbereich nach Abzug der inkohiirenten Ein-
zelspaltanteile. Die resultierende starke Modulation ldsst auch fiir diesen Spaltabstand einen

hohen Grad rdumlicher Kohérenz der Beleuchtung vermuten.

Neben einer eingeschrénkten rdaumlichen Kohérenz fithrt auch die relativ grofle Bandbreite
der HH-Strahlung zu einer Verminderung des Kontrastes im Interferenzmuster. Im Gegensatz
zur einer verminderten rdumlichen Kohérenz, die eine gleichméflige Kontrastreduzierung iiber

das gesamte Streifenmuster erzeugt, wirkt sich die Bandbreite jedoch auf den Kontrast in
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den vom Zentrum entfernten Bereichen aus. Dies ist ansatzweise schon in den 100 pm-Daten

sichtbar, deutlicher tritt dieser Effekt in den 200 pm-Beugungsmustern auf.

Eine vollstdndige Bestimmung der rdumlichen Kohérenzeigenschaften des HH-Strahls ist an-
hand der vorliegenden Daten nicht méglich. Die Limitierung des beschriebenen Aufbaus liegt
hauptséchlich in der zu grofen Spaltbreite, die nicht fiir alle Spaltabstinde eine Uberlagerung
der Beugungsfiguren in der Detektorebene erzeugt. Die ermittelten Kohédrenzgrade stellen auf-
grund der geometrischen Einschrénkung und der Bandbreite der HH-Strahlung eine untere
Grenze fiir die tatsédchlichen Werte dar. Entlang der kurzen Achse ist mit Spaltabstédnden von
bis zu 400 pm nahezu das vollstandige Strahlprofil abgetastet. Der rdaumliche Kohérenzgrad
kann nicht iiber das gesamte Strahlprofil gemessen werden, der hohe Kontrast der Interferenz-
streifen deutet jedoch auf einen relativ hohen Wert hin. Weiterhin kann angenommen werden,
dass das zum Zeitpunkt der Messung vorhandene elliptische Strahlprofil schlechtere Kohérenz-

eigenschaften aufweist als ein symmetrisches.

Die von einer quasi-monochromatischen, thermischen Quelle im Abstand von 895 mm mit
|712] > 0.88 beleuchtete Fliche hat nach Gleichung (2.16) einen Durchmesser von etwa 43 pm.
Die Beleuchtung des Doppelspaltes durch den HH-Strahl weist somit eine deutlich héhere rdum-

liche Kohéarenz auf als die eines thermischen Strahlers.

4.5 Fokussierbarkeit

Die Fokussierung von HH-Strahlung auf moglichst kleine Fokusdurchmesser ist ein erfolgver-
sprechender Ansatz zur Erzeugung hoher Intensititen im XUV, die das Feld der nichtlinearen
Rontgenoptik eroffnen wiirde. Als fokussierende Optik kommen sphérische Reflexionsoptiken
und insbesondere Zonenplatten in Frage, da die erzielbare Auflosung bei Einsatz von nur einem
optischen Element in der Regel besser ist als die reflektiver Optiken. Neben der sehr kur-
zen Pulsdauer der Harmonischen ist dabei die Frage nach dem Kohérenzgrad der Beleuchtung
durch die Harmonischen von entscheidender Bedeutung, da nur im Fall rd&umlich kohérenter Be-
leuchtung beugungsbegrenzte Fokusdurchmesser erreicht werden kénnen. Nachteilig wirkt sich
bei der Verwendung einer diffraktiven Optik jedoch die Verlangerung des XUV-Pulses durch
die auftretenden optischen Wegunterschiede aus. Aufgrund der Fresnelschen Zonenkonstruk-
tion wird dem Strahl ein Umweg in der Grofile von Nyzp - A/2 aufgeprigt, die XUV-Pulsdauer

verldangert sich dadurch auf
Nzp A

2c

Die experimentelle Bestimmung des Fokusdurchmessers eines mit einer Zonenplatte fokus-
sierten HH-Strahls erfordert eine geeignete Detektion. Bei erwarteten Fokusdurchmessern deut-
lich unter 1 pym versagen die meisten direkten Detektionstechniken aufgrund mangelnder raum-

licher Aufléosung. Um dieses Problem zu umgehen, werden héufig sogenannten knife-edge-Tests
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Abbildung 4.15: Experimenteller Aufbau zur Bestimmung der Fokalgréfie des Zonenplattenspots. Die
Zonenplatte ist vor der Photokathode auf einen 3-Achsen Translationstisch montiert und wird mit
dem monochromatisierten HH-Strahl beleuchtet.

durchgefiihrt, bei denen eine sehr scharfe Kante mit hoher Auflésung durch den zu messenden
Fokus geschoben und das transmittierte Signal detektiert wird. Dies erfordert keinen réumlich
auflosenden Detektor, aber die Anforderungen an die Stabilitat der Quelle sind hoch. Ein solches
Experiment mit polychromatischer HH-Strahlung ergab Fokusdurchmesser von 2.3 pym unter
der Annahme einer gaufiformigen Intensitétsverteilung im Fokus [96]. Ein abbildendes Verfah-
ren ermoglicht neben der genaueren Fokusgréflenmessung gleichzeitig eine direkte Bestimmung
der Intensitétsverteilung. Aus diesem Grund wurde ein Photo-Elektronen-Emissions-Mikroskop
(PEEM) an die HH-Beamline adaptiert, das sonst an der Beamline U-125/1-ML von der Bie-
lefelder Arbeitsgruppe an BESSY II betrieben wird und rdumliche Auflésungen deutlich unter
100 nm ermdglicht [85]. Das PEEM arbeitet in Transmission mit einer 150 nm dicken mit
Céasiumiodid (Csl) bedampften Photokathode aus Silizium, auf die der HH-Strahl mit einer
Zonenplatte fokussiert wird (r = 500 pym, Nzp = 1963, Ar = 130 nm). Die im Fokus der ZP an
der Photokathode erzeugten Photoelektronen werden im Mikroskop durch die Elektronenoptik
zur Abbildung der Kathodenoberfliche benutzt und iiber einen nachgeschalteten Bildverstéarker
auf einem YAG-Schirm sichtbar gemacht. Dieser wird mit einer VIS-CCD im Slow-Scan-Modus
ausgelesen. Der Aufbau des Experimentes ist in Abbildung 4.15 schematisch dargestellt.

Zur Beleuchtung der ZP wird der monochromatisierte HH-Strahl mit A/AA= 70 bei 12.8 nm
Wellenlédnge benutzt. Die im Abstand der Brennweite f = 10.16 mm vor der Photokathode

montierte ZP ist mit einem Mittenstop versehen, der einen Teil des Lichtes der 0. BO abhélt, so
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4.5 Fokussierbarkeit

dass der fokussierte Anteil der +1. BO im Schattenbereich des Mittenstops detektiert werden
kann. Die Ausleuchtung der ZP kann im Experiment {iber den Teil der 0. BO kontrolliert
werden, der durch das PEEM direkt auf den Bildverstarker féllt. Zur Fokussierung und lateralen
Positionierung ist die ZP auf einem xyz-Translationstisch montiert. Hinter dem Monochromator
befindet sich ein 45°-Mo/Si-Multilayer, mit dem der HH-Strahl zur Kontrolle auf eine XUV-
CCD gelenkt werden kann.

Der Betrieb des PEEMs in Transmission an der Harmonischen-Quelle in dieser Konfigu-
ration hat sich als prinzipiell moglich erwiesen. Dabei kommt der verwendeten Photokathode
eine entscheidende Rolle zu, da deren Konversionseffizienz die Lichtstdrke des PEEM-Bildes
bestimmt. Die Verwendung der in-situ mit CsI bedampften Si-Folie im Gegensatz zu einer
unbedampften Folie konnte die Belichtungszeit deutlich reduzieren. Trotz der Entwicklung ei-
ner an die Bedingungen der HH-Quelle angepassten PEEM-Konfiguration, war es bisher nicht
moglich, Fokusdurchmesser des fokussierten HH-Strahls zu messen, die im erwarteten Bereich
einiger 100 nm liegen. Abbildung 4.16 zeigt den kleinsten vermessenen ZP-Fokus und einen
Intensitatsverlauf vertikal durch das Fokusprofil. Aus der Vergréflerung des PEEMs ergibt sich
die Fokusgrofle zu etwa 4 um (GauB-Fit, FWHM), was deutlich iiber den Erwartungen liegt.

Weder die nicht besonders hohe Monochromasie, noch eine unzureichend kohérente Beleuch-
tung kommen als Erklarung fiir die relativ grofien Fokusdurchmesser in Frage. So konnten
schon im Fall der Fokussierung nicht monochromatisierter Harmonischer kleinere Fokusse nach-
gewiesen werden [96]. Auch kann aufgrund der Resultate der Doppelspaltversuche von einem
Kohérenzgrad der Beleuchtung ausgegangen werden, der deutlich kleinere Fokusdurchmesser
ermoglichen sollte. Die Ergebnisse der abbildenden Verfahren (vgl. Kap. 5.1) zeigen weiter,
dass auch bei geringer Monochromasie deutlich bessere Abbildungseigenschaften der ZP er-
reicht werden konnen. Auch eine rdumlich instabile Quelle wiirde bei der benutzten Abbil-
dungsgeometrie nicht zu einer Vergréflerung des Fokus in der beobachteten Gréflenordnung
fithren. Die Ursache der relativ groflen Fokusdurchmesser ist wahrscheinlich apparativer Natur
und auf die Bildgebung im PEEM zuriickzufiihren. Es ist bekannt, dass diese sehr empfind-
lich auf Raumladungseffekte reagiert. Aus diesem Grund werden z.B. in hochstauflosenden
Spektroskopie-Experimenten die Photonenfliisse so gewéhlt, dass im Mittel 0.1 Elektronen pro
Ereignis bzw. Lichtpuls im PEEM detektiert werden [56]. Abschétzungen anhand der Photonen-
fliisse der Harmonischen, der Beugungseffizienz der Zonenplatte und der Konversionseffizienz
der Photokathode ergeben, dass diese Zahl in den durchgefithrten Experimenten eher bei 1 — 2
erzeugten Photoelektronen pro HH-Puls liegt und dies ein mdéglicher Grund fiir die schlechte
erzielte Auflosung ist. Diese Problematik wird auch aus anderen Experimenten von PEEM in
Verbindung mit harmonischer Strahlung berichtet [56] und wird moglicherweise durch die sehr
kurzen XUV-Pulse verstérkt.

Sofern sich die Verwendung des PEEMs an der HH-Quelle abschliefend als ungeeignet er-

weisen sollte, miissen alternative Verfahren zur direkten Bestimmung der Fokusgréfien herange-
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Abbildung 4.16: Kleinster mit dem PEEM zu detektierender Fokus in der Fokalebene der Zonenplatte
(rechts) und Intensitétsverlauf in der vertikalen Ebene (links; CCD-Daten (Symbole) und eine daran
angepasste Gauf-Funktion (Linie)). Die Halbwertsbreite betriigt 3.9 pm.

zogen werden. Moglich wére die Belichtung eines Photoresists mit dem fokussierten HH-Strahl
und ein anschlieBendes Auslesen der entwickelten Probe mit einem Rasterkraftmikroskop. Pro-
blematisch hierbei sind jedoch die relativ hohen notwendigen Fliisse zur Belichtung des Resists
und die fehlende Kontrollmoglichkeit hinsichtlich der Fokussierung im Experiment. Ein anderes
Konzept basiert auf dem Einsatz einer Kombination aus zwei Zonenplatten, von denen die erste
den HH-Strahl fokussiert und die zweite den Fokus stark vergroflert auf eine XUV-CCD ab-
bildet. Neben der direkten Messung der Fokusgrofle kann dieses Experiment zur Bestimmung
der rdumlichen Kohérenz dienen, indem die Messung fiir verschiedene Absténde zur Quelle
wiederholt wird. Die Abhéngigkeit der Fokusgrofle vom Quellabstand gibt Aufschlufl iber den

Grad der rdumlichen Kohérenz der Beleuchtung der ersten ZP.

Das grundlegende Ziel, aus der kombinierten Messung von Fokusgréfie und Photonenzahl eine
Bestimmung der erzielbaren XUV-Intensitdten zu erméglichen, konnte aufgrund der beschrie-
benen Probleme nicht erreicht werden. Die vorhandenen Daten lassen aber eine Abschétzung
zu. Wegen Gleichung (4.4) ist die Verwendung einer ZP mit moglichst wenigen Zonen zur Fo-

kussierung sinnvoll. Eine fiir diesen Zweck optimierte ZP mit z.B. 460 Zonen wiirde eine Puls-
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verlangerung auf 10 fs bewirken und bei Ar = 100 nm einen Durchmesser von 185 um haben.
Bei einer mittleren Photonenzahl im Strahlprofil von 2 x 10® pro Puls hinter dem Monochroma-
tor (FWHM des Strahlprofils) und einer angenommenen Fokusgréfie von 200 nm Durchmesser,
die aufgrund der erzielten Auflésungen in der Mikroskopie realistisch erscheint, ergibt dies eine
Intensitit von 1 x 10? W/cm? bei 12.8 nm. Dies gilt unter der Annahme einer Beugungseffizienz
der ZP von 10% in der ersten Beugungsordnung und einer Nutzung aller vorhandenen Pho-
tonen. Da Grofle, Auflosungsvermogen und Zonenzahl der ZP nicht unabhéngig voneinander
gewahlt werden konnen, mufl ein Kompromif§ zwischen diesen Parametern gefunden werden.
XUV-Pulsdauer und Fokusgrofle werden wesentlich von der ZP bestimmt, so dass diese Gréfien
die Grundlage der Optimierung sein sollten. Die damit festgelegte Groflie der ZP von einigen
100 pm kann durch den Einsatz eines sphérischen Multilayers zur Kollimierung des HH-Strahls

kompensiert werden.

Um einen nichtlinearen Prozess wie z.B. 2-Photonen-Absorption mit ausreichend hoher
Wahrscheinlichkeit zum FErreichen der Nachweisgrenze anzuregen, wird von notwendigen In-

tensitéiten im Bereich von 10 W/cm?

ausgegangen [97]. Die Wirkungsquerschnitte der 2-
Photonen-Absorption werden dabei aus denen der 1-Photonen-Absorption berechnet [53]. Der
anhand der experimentellen Daten abgeschétzte Wert ist somit etwa vier Gréflenordnungen zu
gering. Unter Verwendung eines Toroidspiegels zur Fokussierung mehrerer Harmonischer der
Ordnungen 19 — 27 (42 — 30 nm) konnten bereits hhere Intensititen von etwa 10 W /cm?
erzielt werden. Begriindet ist dies in der Verwendung mehrerer Harmonischer und den hoher-
en Konversionseffizienzen bei Argon als Targetgas. Der erreichte Fokusdurchmesser wird mit
3 pm angegeben [120]. Die erzeugte Intensitéit ist auch in diesem Fall durch die verfiigbare

Photonenzahl begrenzt.

Zusammenfassend ist festzustellen, dass die grundlegende Limitierung eines Fokussierungs-
experimentes zur Erzeugung hoher Intensitdten mit 13 nm-Strahlung nach aktuellem Entwick-
lungsstand der optischen Systeme und der HH-Quelle die relativ geringe Photonenzahl ist, die
zur Fokussierung zur Verfiigung steht. Um diese deutlich zu erh6hen, werden zwei Ansétze ver-
folgt. Dies ist zum einen die Steigerung der Pulsenergien der verwendeten Lasersysteme, zum
anderen die Verbesserung der Konversionseffizienzen durch quasi-phase-matching Techniken,

z.B. unter Verwendung von periodisch modulierten Hohlfasern [42].
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5 Rontgenoptische Verfahren mit
Hohe-Harmonische-Strahlung im XUV

Das generell gewachsene Interesse an brillanten Laborquellen fiir kurzwellige Strahlung beruht
auf den vielfiltigen Anwendungsmoglichkeiten, die sowohl durch technische als auch grund-
lagenorientierte Fragestellungen motiviert sind. Beide Aspekte haben die Notwendigkeit einer
Instrumentierung gemein, fiir die es aufgrund der speziellen Eigenschaften des Spektralberei-
ches z.T. neuer Konzepte bedarf, um aus anderen Spektralbereichen bekannte Verfahren auf
das XUV zu iibertragen. Entwicklung und Anwendung von optischen Systemen fiir die Mikro-
skopie, Interferometrie und Spektroskopie an der HH-Quelle werden im folgenden Kapitel dar-
gestellt. Dabei steht die Nutzung der besonderen Eigenschaften der Strahlung, insbesondere
Kohérenzeigenschaften und Zeitstruktur der XUV-Pulse, im Vordergrund. Bevor diese jedoch
in VIS-Anregungs-XUV-Abfrage-Experimenten (Pump-Probe-Experimenten) zugénglich sind,

miissen als erster Schritt die statischen Verfahren etabliert werden.

5.1 Mikroskopie

Abbildende Verfahren mit hoher rdumlicher Auflésung sind aus dem Bereich weicher Rontgen-
strahlung und auch kiirzerer Wellenléingen bekannt. Speziell im Bereich des Wasserfensters,
dem Spektralbereich zwischen den K-Absorptionskanten von Sauerstoff und Kohlenstoff, wei-
sen biologische Objekte in wéssriger Umgebung einen natiirlichen Kontrast auf. So liegen die
hauptséchlichen Anwendungsgebiete der Rontgenmikroskopie im Bereich der Biologie oder Kol-
loidforschung, aber auch Untersuchungen an magnetischen Doménen mit polarisiertem Ront-
genlicht werden erfolgreich durchgefiihrt [1]. Die Grofie des Imaginérteils der komplexen Brech-
zahl (8 erlaubt zwar Absorptionskontrastverfahren, Kontrastmechanismen, die auf der Phasen-
schiebung in Materie basieren, sind jedoch vorteilhaft. Konsequenterweise wurden so Verfahren
wie Phasenkontrast nach Zernike [94] oder differentieller Interferenzkontrast [125] auf den Ront-
genbereich iibertragen. Insbesondere fiir Mikroskopie bei kiirzeren Wellenléingen (A < 1 nm)

sind diese Techniken aufgrund des steigenden Verhéltnisses von § und [ erfolgreich.

Die meisten Rontgenmikroskope werden an Elektronenspeicherringen der 3. Generation be-
trieben, die mit Undulatoren hochbrillante Quellen im XUV und weichen Réntgenbereich

darstellen. Die optischen Systeme der Mikroskope bestehen in der Regel aus Zonenplatten,
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5 Rontgenoptische Verfahren mit Hohe-Harmonische-Strahlung im XUV

die als Kondensor und hochauflésendes Objektiv eingesetzt werden. Im Gegensatz zu VIS-
Mikroskopen, die haufig die Kéhlersche Beleuchtung zur homogenen Ausleuchtung der Objek-
tebene benutzen, konnen Roéntgenmikroskope nur in kritischer Beleuchtung betrieben werden,
d.h. die Quelle wird vom Kondensor direkt in die Objektebene abgebildet.

In Verbindung mit hochauflésenden Monochromatoren kann die hohe raumliche Auflosung
mit spektroskopischer Information verbunden werden, die sogenannte Spektromikroskopie er-
laubt so elementspezifische Untersuchungen mit hoher Sensitivitédt. Zu diesem Zweck werden
meistens Rastermikroskope eingesetzt, die im Gegensatz zu den direkt abbildenden Mikro-
skopen zwar eine hohere Anforderung an die rdumliche Kohérenz der Beleuchtung stellen, aber
mit nur einer Zonenplattenoptik auskommen [50]. Rontgenmikroskopische Techniken werden
heutzutage auch an Laborquellen angewendet. Im Wasserfenster konnen Labormikroskope z.B.
mit Linienstrahlung hochionisierter, leichter Atome aus laserinduzierten Plasmen betrieben wer-
den. Bei moderaten Belichtungszeiten im Bereich weniger Minuten sind mit einer Kombination
aus Multilayerspiegel (Kondensor) und Mikrozonenplatte (Objektiv) mittlerweile Aufldsungen

von bis zu 50 nm demonstriert worden [10, 51].

Die bisherige Entwicklung hat es nur sehr eingeschréankt ermdglicht, auf mikroskopischer
Ebene mit abbildenden Verfahren auch dynamisch Prozesse verfolgen zu konnen, also eine
hohe rdumliche mit einer hohen zeitlichen Auflésung zu verkniipfen. Dies liegt u.a. an den
Zeitstrukturen der zur Verfiigung stehenden Quellen, wie in Abschnitt 2.2 ausgefiihrt ist. Bisher
durchgefiihrte Untersuchungen beschrénken sich auf dynamische Prozesse auf eher langen Zeit-
skalen wie z.B. der Elektromigration [95]. Der Betrieb eines XUV- bzw. Rontgenmikroskopes
mit HH-Strahlung bietet hier durch deren Zeitstruktur grundsétzlich die Voraussetzungen fiir
die Kombination einer moderaten rdumlichen Auflésung bei gleichzeitig hoher Zeitauflosung.
Die untere Grenze der erreichbaren Zeitauflosung ist hierbei durch die Pulsdauer der HH-Pulse
gegeben. Der Einsatz diffraktiver Optiken zur Abbildung fiithrt jedoch zu einer Pulsverlangerung
(vgl. Kap. 4.5), die allerdings bei geeigneter Wahl der verwendeten Optik beschrankt werden

kann.

Die an HHG-Quellen aktuell verfiigharen Photonenfliisse fiir Wellenldngen von bis zu etwa
13 nm erscheinen ausreichend hoch, um ein derartiges Mikroskop zu betreiben. Die Entwicklung
und der Betrieb eines hochauflésenden rontgenmikroskopischen Aufbaus an der HH-Beamline
wird in den folgenden Abschnitten beschrieben. Das System wurde im statischen Fall betrieben,

eine Erweiterung auf zeitaufgeloste Messungen ist moglich.

5.1.1 VergroBerte Abbildung mit Zonenplatten
Als erster Schritt zur Realisierung eines mikroskopischen Aufbaus wurde die prinzipielle Eig-

nung der Harmonischen-Quelle fiir abbildende Verfahren mit einer einstufigen, vergroflerten

Abbildung eines Testobjektes gepriift.
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Abbildung 5.1: Schematische Darstellung der Bildentstehung bei Abbildung mit der schwach diver-
genten HH-Strahlung und kleinen Optikaperturen. Im Bildfeld ist neben der gewiinschten +1. BO das
defokussierte Bild der -1. BO zu erkennen.

Experiment

Der Basisaufbau des Experimentes entspricht dem in Abschnitt 4.1.2 beschriebenen. Im An-
schluss an den mit planen Multilayern betriebenen Monochromator wird eine Experimentier-
kammer zur Aufnahme von Objekt und Optik eingesetzt. Der monochromatisierte HH-Strahl
beleuchtet das Objekt direkt, die abbildende Optik ist eine an die Beleuchtungsbedingungen
angepasste Zonenplatte. Das Design der Zonenplatte ist an Randbedingungen gekniipft, die
Gleichung (3.12) vorgibt. Fiir eine Zonenplatte, die einen grofien Teil des HH-Strahls auffangt,
ergibt sich bei einer Brennweite von einigen mm eine sehr grofle Anzahl an Zonen mit ent-
sprechenden Monochromasieanforderungen, so dass ein Kompromiss zwischen diesen beiden
Groflen eingegangen werden muss. Die Parameter der auf einer 200 nm Silizium-Folie gebauten
Phasenzonenplatte aus einem Kunststoff sind 27 = 1 mm, Ar = 130 nm und Nyzp = 1923, Bei
der vom Monochromator selektierten Wellenldnge von 12.8 nm entspricht dies einer Brennweite

von fzp = 10.13 mm.

! Alle der im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Zonenplatten wurden am Institut fiir Rontgenphysik, Univer-
sitdt Gottingen, hergestellt.
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Abbildung 5.2: Rontgenmikroskopisches Bild des Glimmerpréparates (links) und Intensitdtsverlauf
(rechts) am markierten Objektdetail (Symbole: Daten, Linie: angepasste Funktion). Die Auflésung im
Bild ist durch die Grofle der CCD-Pixel beschrinkt.

Objektebene und Zonenplatte befinden sich etwa 2000 mm von der Quelle entfernt, so dass
trotz des relativ groflen Zonenplattendurchmessers nur ein Teil des zur Verfiigung stehenden
Lichtes genutzt werden kann. Als Objekt wurde ein Glimmerpraparat gewéhlt, da Glimmer
in sehr scharfen Kanten bricht, die in der Abbildung zum Test der Auflésung dienen konnen.
Der Abstand von Objekt zu Zonenplatte ist bei starker VergroBerung geringfiigig grofier als
deren Brennweite, der Abstand zur CCD betrigt 590 mm. Daraus folgt eine Vergroflerung
von M =~ 58. In diesem Fall entspricht ein Pixel der CCD im Bildfeld 0.41 pm, nach dem

Nyquist-Theorem [41] kann so eine Auflésung von & 0.8 pm abgeschitzt werden.

Aufgrund der sehr kleinen numerischen Aperturen der eingesetzten Optiken und den Ei-
genschaften des HH-Strahls kommt es bei der Abbildung zu Uberlagerungen von den in den
verschiedenen BO erzeugten Bildern, wie in Abbildung 5.1 skizziert ist. Neben dem gewiinschten
Bild der +1. BO, erscheint im Bildfeld aufgrund der kleinen Apertur der Optik auch das in der
-1. Ordnung erzeugte, aufrechte Bild des Objektes. Dieses ist defokussiert, da in der -1. BO die
Abbildungsgleichung nicht erfiillt ist. Aufgrund des hohen Grades an rdumlicher Kohérenz der
Beleuchtung erscheint der vergroflerte Schattenwurf des Objektes aber vergleichsweise scharf
im Bildfeld. Um die Uberlagerung der beiden Beugungsordnungen zu vermeiden, kann vor der
Objektebene eine Blende in den Strahlengang gebracht werden, die die Beleuchtung auf eine
Objekthélfte einschriankt. Das Bildfeld ist so auch um die Hélfte reduziert, die verschiedenen
BO sind in der Bildebene jedoch voneinander getrennt. Ein mit diesem modifizierten Aufbau
aufgenommenes Bild des Glimmerpréparates ist in Abbildung 5.2 gezeigt. Das Bild ist aus
fiinf Einzelbelichtungen von jeweils drei Minuten zusammengesetzt, die Gesamtbelichtungszeit
betrigt 15 Minuten. Der rechte Teil der Abbildung zeigt den Intensitétsverlauf entlang des mar-
kierten Objektdetails im Bild. Die an die experimentellen Daten (Symbole) angepasste Kurve

zeigt einen Intensitdtsabfall von 90% auf 10% innerhalb von 0.5 pm.
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Diskussion

Trotz der nicht optimierten Ausleuchtung der Objektebene und der Optik konnte mit dem ein-
fachen optischen Aufbau das Abbildungsexperiment mit HH-Strahlung durchgefiihrt werden.
Die erreichte Auflosung ist begrenzt durch die CCD-Pixelgrofie und betréigt etwa 0.8 pm, die an
die experimentellen Daten angepasste Funktion liefert einen noch etwas giinstigeren Wert. Die
deutlich unter den Monochromasieanforderungen der Zonenplatte liegende Bandbreite der mo-
nochromatisierten HH-Strahlung hat keine Auswirkungen auf das Resultat der Abbildung, da
die geometrische Begrenzung der Auflosung durch den Detektor weit iiber der Beugungsgrenze

der Zonenplatte im Fall kohérenter Beleuchtung von §zp = 1.64 Ar ~ 213 nm liegt.

5.1.2 XUV-Mikroskopie

Der optische Aufbau eines Mikroskopes beinhaltet neben dem abbildenden Objektiv einen
Kondensor, der die Objektebene moglichst homogen ausleuchtet. Der im vorangegangenen
Abschnitt beschriebene Aufbau wurde dementsprechend um einen Kondensor erweitert. Fiir
den Betrieb an der HH-Quelle bietet sich dazu die Verwendung eines sphérischen Multilayer-
Spiegels an, der an Stelle des zweiten planen Spiegels in den Monochromator eingesetzt wird.
Damit kénnen zwei Funktionen in einer Optik integriert werden. Der erweiterte Aufbau des
HH-Mikroskopes ist in Abbildung 5.3 schematisch dargestellt.

Experiment

Das XUV-Mikroskop arbeitet in kritischer Beleuchtung mit dem sphérischen Multilayer als
Kondensor, dieser erzeugt ein Bild der Quelle in der der Geometrie des Aufbaus entsprechenden
Bildebene. Bei nicht-senkrechten Einfall unterscheiden sich die Brennweiten des sphérischen

Spiegels fiir die beiden Ebenen orthogonal zur optischen Achse:

R R

fm =5 cosa Js

(5.1)

2cos o

fm steht dabei fiir die Brennweite der meridionalen Ebene, f, fiir die der sagittalen Ebene, der
Einfallswinkel ist auf die Substratnormale bezogen. Diese Brennweitendifferenz fiithrt zu Astig-
matismus in der Abbildung. Raytracing-Rechnungen der Abbildungseigenschaften des sphéri-
schen Multilayers ergeben fiir die gegebene Abbildungsgeometrie ein nahezu beugungsbegrenz-
tes Bild in der jeweiligen fokussierten Ebene von etwa 7 pm. Die Fokalebenen der beiden Achsen
liegen aufgrund des eingefithrten Astigmatismus hintereinander auf der optischen Achse, ein

Einfluss auf den Kohérenzgrad der Beleuchtung der Objektebene ist aber nicht zu erwarten.

Die Bildgrofle im Fokus ist deutlich kleiner als eine sinnvolle Grofle der Objektebene, so

dass sich diese nicht direkt im Fokus, sondern im bereits wieder divergierenden Strahl befinden
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Abbildung 5.3: Aufbau des XUV-Mikroskopes an der HH-Quelle. Der monochromatisierte HH-Strahl
wird iiber den zweiten Multilayer kollimiert und dient als Kondensor zur Ausleuchtung der Objek-

tebene, als Objektiv wird eine Mikrozonenplatte verwendet, die ein vergrofertes Bild der Objektebene
auf der XUV-CCD erzeugt.

sollte. Die genaue Lage der Objektebene wurde nach der Charakterisierung des sphérischen
Spiegels und dessen Fokussiereigenschaften so gewéahlt, dass der Durchmesser des HH-Strahls
an den Durchmesser der benutzten Zonenplatte angepasst war (vgl. Kap. 3.2.4). Diese Anfor-
derung ergab einen Abstand zwischen Kondensor und Zonenplatte von etwa 930 mm bei einem
HH-Strahldurchmesser von 290 pm x 770 pm in der Zonenplattenebene.

Um moderate Abstdnde zwischen Zonenplatte und Detektor bei trotzdem hoher Vergrofle-
rung realisieren zu konnen, ist die Verwendung einer optimierten Zonenplatte als Objektiv
notwendig. Weiter ist eine Anpassung an die Monochromasiebedingungen des Monochroma-
tors wiinschenswert. Von den im Rahmen dieser Arbeit entworfenen und angefertigten Zonen-
platten erfiillt diese Bedingungen am besten die eingesetzte Optik mit 2r = 260 ym und
Ar = 100 nm bei Nzp = 650. Die auf eine 200 nm dicke Silizium-Folie gebaute Phasenzo-
nenplatte hat bei der vom Monochromator selektierten Zentralwellenlinge von 13.6 nm eine
Brennweite von fzp = 1.9 mm. Als Testobjekte fiir den Mikroskopbetrieb wurden Diatomeen
verwendet. Bei ihnen handelt es sich um kieselsdurehaltige Algen, deren versteinerte Form in
urzeitgeschichtlichen Sedimenten zu finden ist. Die Algen besitzen eine Art Zellskelett, das sehr
regelméfBige Strukturen haben kann und sich dementsprechend fiir Auflosungstests eignet. Zur
Vermeidung weiterer Absorption wurden die Diatomeen auf eine 60 nm dicke Si-Folie prapa-
riert.

Die Erhohung des Flusses in der Objektebene durch die Verwendung des Spiegelpaares mit
fokussierendem Multilayer betrédgt nach den Abmessungen des fokussierten Strahls etwa einen
Faktor 50. Dies kann gegeniiber dem in Kap. 5.1.1 beschriebenen Aufbau zur Reduzierung der
Belichtungszeit bzw. Verbesserung des Signal-Rausch-Verhéltnisses (SNR) eingesetzt werden.
Alternativ sind bei gleichbleibendem SNR stéarkere Vergrofierungen des Mikroskopes moglich.

In Abbildung 5.4 sind bei Vergréflerungen von M = 183 bzw. M = 315 aufgenommene Bilder

66



5.1 Mikroskopie

Abbildung 5.4: Mikroskopbilder der Diatomeen aufgenommen bei 13.6 nm Wellenlédnge an der HH-
Beamline fiir Vergroflerungen M = 183 (links) und M = 315 (rechts).

verschiedener Diatomeen gezeigt, die Belichtungsdauer betrug jeweils 240 s. Die Vergroflerung
ergibt sich aus dem Abstand ZP-Detektor, der 348 mm (599 mm) betrug. In der Detektor-
ebene entspricht ein Pixel einer Lénge von 131 nm (76 nm). Der inhomogene Hintergrund
im Bildfeld resultiert aus dem hohen Grad rdumlicher Kohérenz der Beleuchtung, die einen
relativ scharfen Schattenwurf der Zonenplatte erzeugt, so dass die variierende Beugungseffizienz
oder Defekte der ZP im Bildfeld sichtbar werden. Die zum Teil erkennbaren dunklen Punkte
beruhen auf defekten Pixeln der CCD. Abbildung 5.5 zeigt eine weitere Diatomee mit einer
periodischen Substruktur bei einer Vergroflerung von M = 315. Das markierte Objektdetail

dient der Quantifizierung der Auflésung.
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Abbildung 5.5: Bild einer Diatomee (M = 315) mit einer periodischen Substruktur, die zur Bestim-
mung der Auflosung des optischen Systems benutzt wurde. Die Periodizitdt der Struktur betrigt
380 nm.

5.1.3 Diskussion

Mit der Erweiterung um den Kondensor konnte der mikroskopische Aufbau deutlich verbessert
werden. Dies duflert sich in reduzierten Belichtungszeiten bei gleichzeitig hoherer Auflésung in
den mikroskopischen Bildern. Abbildung 5.6 zeigt den Intensitéitsverlauf der in Abbildung 5.5
markierten Struktur. Deren Periodizitdt betrégt etwa 380 nm, der Abfall bzw. Anstieg des
Signals an den Kanten der Strukturen erfolgt z.T. innerhalb von zwei CCD-Pixeln. Dies
zeigt, dass auch im optimierten Aufbau die geometrische Begrenzung der CCD gegeniiber
der Beugungsgrenze der Optik dominiert. Bei der Vergréflerung von M = 315 entsprechen
zwei Pixel etwa 160 nm Distanz in der Detektorebene, die beugungsbegrenzte Auflosung der
Zonenplatte betrdgt nach Gleichung (3.16) je nach Kohérenzgrad der Beleuchtung zwischen
0zp = 122 — 164 nm.

Aus dem Vergleich der Strahldurchmesser fiir verschiedene Abstidnde des Detektors zum
sphérischen Spiegel kann der Abstand vom Fokus zur Objektebene zu etwa [ = 110 mm be-
stimmt werden. Mit einer angenommenen Fokusgrofie von ¢ = 7 pum folgt nach Gleichung (2.16)
ein kohédrent beleuchtetes Gebietes von
01621
T g

Bezogen auf die Dimension der abgebildeten Objekte von wenigen pum wird die Objektebene

d =68 pum.

somit rdumlich kohérent beleuchtet, und es kann von ézp = 164 nm ausgegangen werden. Die
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Abbildung 5.6: Intensitdtsverlauf entlang der periodischen Struktur der in Abbildung 5.5 gezeigten
Diatomee (unprozessierte CCD-Daten). Der Anstieg bzw. Abfall der Intensitéit erfolgt z.T. innerhalb
von zwei CCD-Pixeln, was Strukturen von etwa 160 nm entspricht.

Monochromasie der verwendeten Strahlung von A\/AX = 34 liegt etwa eine Groflenordnung
unter den Anforderungen der Zonenplatte mit Nzp = 650. Die Beugungsgrenze der Optik im
Sinne des Rayleigh-Kriteriums wird aus diesem Grund nicht erreicht, da die relativ schlech-
te Monochromasie Einbufilen bei den Abbildungseigenschaften zur Folge hat (vgl. Kap 3.2.3).
Zur exakten Bestimmung der Auflésungsgrenze bzw. der Ubertragungsfunktion (MTF) des op-
tischen Aufbaus bedarf es geeigneterer Testobjekte, die im Rahmen dieser Arbeit nicht zur
Verfiigung standen. Ein Betrieb des Mikroskops bei stirkeren Vergréferungen zur Uberwin-
dung der geometrischen Limitierung der CCD wére zur Klarung dieser Fragestellung ebenso
notwendig.

In den réntgenmikroskopischen Bildern sind an den Objektkanten teilweise Schatten sichtbar.
Diese konnen durch Beugungserscheinungen aufgrund der kohérenten Beleuchtung verursacht
werden. Auch kann es sich um defokussierte Bilder der Objekte anderer Wellenléingen handeln,

die wegen der relativ grofen Bandbreite der verwendeten Strahlung zur Bildgebung beitragen.

Der in diesem Kapitel beschriebene Mikroskopaufbau kann um die Zeitauflosung erweitert
werden, die die HH-Quelle bietet. Eine dazu notwendige Voraussetzung ist die Implementierung
einer Pump-Probe-Einrichtung an der HH-Beamline, die die Anregung des Probensystems mit
einem Pumppuls unter definierten Bedingungen erlaubt. Besonders muss dabei die exakte Syn-
chronisation von VIS- und XUV-Puls gewéhrleistet sein, um eine Zeitauflosung von deutlich

unter 100 fs zu erreichen. Der aktuelle Entwicklungsstand der HHG-Quellen erlaubt es nicht, ir-
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reversible Prozesse zu untersuchen, da fiir eine Aufnahme die Integration iiber mehrere tausend
Laserpulse notig ist. Sofern das Experiment die reproduzierbare Anregung der Probe erlaubt,
kann die Zeitstruktur der Harmonischen jedoch genutzt werden.

Insbesondere die Untersuchung von schnellen Phaseniibergingen in Materie, die auf Anderun-
gen der elektronischen Struktur beruhen, sind fiir die Untersuchung mit dem HH-Mikroskop
interessant. Die HH-Pulsdauer erreicht Zeitskalen der Relaxationszeiten angeregter elektroni-
scher Systeme und stellt somit eine Sonde zur zeitaufgelosten Messung von Verédnderungen der
elektronischen Strukturen dar. Auflerdem sind die bei Innerschalenvorgéingen relevanten Ener-
gien im Bereich vieler eV mit hohen Harmonischen direkt zugénglich. So liegen die L-Kanten
leichter Elemente wie Si, Al oder P im untersuchten Spektralbereich, ebenso aber auch die
M-Kanten schwererer Elemente wie Fe, Co oder Ni. Die spektrale Lage der ausgepréigten Ab-
sorptionskanten als auch deren Struktur wird wesentlich durch die mikroskopische Struktur
der Materialien bestimmt. In der Nihe einer Absorptionskante kénnen so z.B. zeitliche Ande-
rungen in der Absorption ortsaufgeldst gemessen und Aussagen iiber strukturelle Anderungen
im Material gemacht werden. Bisher eingesetzte Verfahren basieren z.B. auf Réntgenbeugung
und wurden erfolgreich zur Aufkldrung von Strukturverdnderungen kristalliner Substanzen bei
Bestrahlung mit fs-Laserpulsen eingesetzt [72]. In Verbindung mit den ferromagnetischen 3d-
Elementen erscheint prinzipiell auch die Untersuchung der Spindynamik dieser magnetischen
Systeme moglich. Dazu konnte das zu untersuchende System mit dem Pumppuls iiber die Curie-
Temperatur aufgeheizt werden und die anschlielende Relaxation des Systems im Magnetfeld in

z.B. einzelnen Doméanen mit Harmonischen unterschiedlicher Polarisation beobachtet werden.
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5.2 Interferometrie

Interferometrie basiert auf der Uberlagerung (teil-)kohérenter Partialwellen und liefert Informa-
tionen iiber die relative Phasenlage der interferierenden Wellen. Interferometrische Techniken
ermoglichen so die komplette Charakterisierung eines Lichtfeldes iiber die Bestimmung der
Kohérenzfunktion. Dariiber hinaus kann in vielfaltiger Weise die Wechselwirkung von Materie

mit Licht untersucht und damit Einblick in deren mikroskopische Struktur gewonnen werden.

Nicht nur aus diesen Griinden gibt es unterschiedliche Ansétze, die aus dem VIS bekannten
interferometrischen Methoden auf den Bereich kiirzerer Wellenléngen auszudehnen. Das bei
interferometrischen Verfahren grundlegende Prinzip der Strahlteilung, das im VIS problemlos
moglich ist, stellt im XUV ein wesentliches Problem dar, da konventionelle Strahlteiler prak-
tisch nicht verfiigbar sind. Erst vor kurzem konnte ein klassischer Strahlteiler auf Basis einer
Multilayer-Beschichtung einer diinnen Membran mit ausreichender optischer Qualitit herge-
stellt werden [28]. Neben der hohen Absorption in den eingesetzten Optiken sind die Anforde-
rungen an deren Oberflichengiite aufgrund der deutlich kleineren Wellenlénge um ein Vielfaches
hoher. So kommen alternative Ansétze wie Point-diffraction interferometry ohne Verwendung
von Optiken zur Vermessung von Wellenfronten [64] oder Strahlteilung mit Fresnel-Spiegeln

im streifenden Einfall zum Einsatz [86].

Eine weitere Moglichkeit, das Problem der Strahlteilung zu iiberwinden, besteht in der Ver-
wendung diffraktiver Optiken. Diese konnen als strahlteilende und rekombinierende optische
Elemente eingesetzt werden, was in verschiedene Regionen des Rontgenspektrums mit z.B.
Gitter- oder Shearing-Interferometern demonstriert ist [26, 43, 121]. Auf die Verwendung von

Zonenplatten zu diesem Zweck wird im Folgenden néher eingegangen.

Die Anwendung interferometrischer Techniken ist prinzipiell sowohl an Laborquellen als auch
an Elektronenspeicherringen moglich. Aufgrund ihrer hohen Photonenfliisse sind Ablenkmagne-
te oder Undulatoren interessant, Interferometrie an diesen Quellen erfordert jedoch héufig den
Einsatz eines Raumfilters zur Erzeugung eines grofleren Gebietes mit rdumlich kohdrenter Aus-
leuchtung [18], womit eine deutliche Reduzierung des Flusses verbunden ist. Aufgrund ihrer
guten rdumlichen Kohérenzeigenschaften erscheint die Verwendung von HH-Quellen trotz ge-
ringer Photonenfliisse vielversprechend, da bei angepasstem experimentellen Aufbau ein Grof3-
teil der vorhandenen Photonen genutzt werden kann. Dariiber hinaus bietet sich auch hier
die Verkniipfung interferometrischer Techniken mit der Pulsstruktur der Harmonischen an.
Bisher sind neben theoretischen Arbeiten zu den Kohérenzeigenschaften der HH [91] inter-
ferometrische Messungen zur Bestimmung des Kohérenzgrades an niedrigeren Harmonischen

demonstriert [63].
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a) ZP 1 ZP 2

b) ZP 1 ZP 2

f,+f,

Abbildung 5.7: Mogliche Konfigurationen des Zonenplatteninterferometers: a) f; — fo-Aufbau und b)
f1+ fa-Aufbau. Die Interferogramme entstehen durch Uberlagerung der Beugungsordnungen (+1,+1)
bzw. (+1,-1), zur Vereinfachung sind alle htheren BO in der Abbildung nicht aufgefithrt (nach [126]).

5.2.1 Zonenplatteninterferometer

Die prinzipielle Eignung von Zonenplatten als optische Komponenten zum Aufbau eines Interfe-
rometers sind aus dem VIS hinreichend bekannt [75, 106, 113]. Im Bereich kiirzerer Wellenléngen
wurden sie bis vor kurzem zu diesem Zweck jedoch kaum eingesetzt. Erst kiirzlich demon-
strierten Wilhein et al. ein funktionsfahiges Interferometer fir 4 keV-Strahlung (A = 0.31 nm)
basierend auf Zonenplatten [126]. Das im Folgenden vorgestellte Interferometer aus zwei Zonen-
platten funktioniert nach dem gleichen Prinzip. In Abbildung 5.7 sind mégliche Anordnungen
zweier Zonenplatten mit Brennweiten f; und fs als Interferometer und dessen Funktionsweise
schematisch dargestellt. Jede der ZP erzeugt aus einer einfallenden (ebenen) Welle eine Vielzahl
sphérischer Wellen, die den Beugungsordnungen +1, +2, usw. entsprechen. Die korrespondie-

renden Quellpunkte liegen in der entsprechenden vorderen oder hinteren Brennebene der ZP.
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Die 0. BO passiert die ZP unbeeinflusst. Durch die Superposition verschiedener BO der beiden
ZP kommt es zur Interferenz und ein Interferenzmuster kann in der Detektorebene beobachtet
werden. ZP1 dient somit als Strahlteiler, ZP2 zur Rekombination der Teilstrahlen. Prinzipi-
ell ist die Uberlagerung beliebiger BO zur Erzeugung der Interferenz moglich, aufgrund der
héchsten Beugungseffizienz in den 4+1. BO ist deren Nutzung sinnvoll. Aus den sich daraus
ergebenden méglichen Kombinationen (+1,-1), (+1,+1) und (-1,41)? sind insbesondere zwei
Konfigurationen interessant: Der f; — fo-Aufbau unter Benutzung der BO (+1,+1) (Abb. 5.7
a)) und der f; + fo-Aufbau mit den BO (+1,-1) (Abb. 5.7 b)).

Das in der Detektorebene beobachtete Interferenzmuster entsteht durch die Uberlagerung
zweier sphérischer Wellen. Die relative Lage ihrer Quellpunkte zueinander bestimmt die Form
des entstehenden Interferenzmusters. Ist das Interferometer axial justiert, entspricht der Ab-
stand der ZP auf der optischen Achse also gerade f; — fo oder fi + fs, besteht das Interferenz-
muster aus ndherungsweise parallelen Streifen, deren Breite und Orientierung durch die relati-
ve Lage der Quellpunkte zueinander bestimmt ist. Die Orte gleicher Phase, also konstruktiver
bzw. destruktiver Interferenz, liegen genaugenommen auf einer Schar von Hyperboloiden mit
Brennpunkten an den Orten der Quellpunkte, die in grofler Entfernung in einer Schnittebene
naherungsweise als parallele Streifen erscheinen. Fiir die Abstdnde benachbarter Streifen gilt
dann

. ¥ | (5.2)
hierbei ist [ der Abstand der Quellpunkte in der Ebene senkrecht zur optischen Achse und L der
Abstand dieser Ebene zum Detektor. Bei axialer Dejustierung erscheinen die Streifen zunéchst
gekriimmt und gehen bei grofleren Absténden der Fokalebenen in ein Zonenplattenmuster iiber.
Gleichung (5.2) verdeutlicht die Anforderungen an den interferometrischen Aufbau hinsichtlich
der Positioniermoglichkeiten der Zonenplatten. Bei zu grofem Abstand der Quellpunkte der
erzeugten sphérischen Wellen wird der Streifenabstand schnell kleiner als die Auflésungsgrenze
des Detektors und das Interferenzmuster kann nicht mehr detektiert werden. Bei einem Abstand
von L =400 mm zum Detektor und A = 13 nm ergibt sich fiir [ = 100 pgm ein Streifenabstand
von x = 52 pum. Dieser Wert liegt bereits an der Grenze des CCD-Auflésungselementes von

zwel Pixeln (48 pm).

Damit eine Uberlagerung verschiedener BO zur Erzeugung eines Interferenzmusters fiihrt,
muss die Beleuchtung des Interferometers hinreichend kohérent sein, also die Anforderungen
des interferometrischen Aufbaus hinsichtlich zeitlicher als auch raumlicher Kohérenz erfiillen.

Fiir das Zonenplatteninterferometer (ZPI) bedeutet dies, dass

i) die durch die ZP erzeugten optischen Wegdifferenzen kleiner sein miissen als die

Kohérenzlinge I.., der Strahlung, und

2Kurznotation der Kombinationen (Beugungsordnung ZP1, 0. BO ZP2) mit (0.BO ZP1, Beugungsordnung
7P2).
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Tabelle 5.1: Aus den Zonenplattenparametern berechnete Anforderungen moglicher ZPI-
Konfiguration an zeitliche und rdumliche Kohérenz.

Aufbau | A [nm] | f; [mm] | 7 [mm] | fo [mm] | 7o [mm] | ASpax [pm)] Apmax [pm]
fi—fo 12.8 12.15 0.5 10.12 0.5 24 100
fi—fa] 173 9.01 0.5 7.51 0.5 3.3 100
fitf | 128 | 1012 0.5 10.12 0.5 24.7 1000
fi+ fo 12.8 12.15 0.5 12.15 0.5 20.6 1000

ii) in der Ebene der ersten ZP die Grofie des raumlich kohérent ausgeleuchteten Gebietes
grofler sein muss als die rdumliche Trennung der Teilstrahlen, die in der Detektorebene

interferieren.

Fiir beide Konfigurationen kann fiir das axial justierte Interferometer gezeigt werden, dass die
den interferierenden Teilstrahlen aufgepriagte Wegdifferenz von der radialen Position p auf der
ersten ZP abhéngt [126]:

(5.3)
b) As=+/Af2+ (2p)2— Af (5.4)

wobei A f = f;— f, die Differenz der Brennweiten der Zonenplatten ist. Die rdumliche Trennung

in der Ebene der ersten ZP der interferierenden Teilstrahlen ergibt sich weiter zu:

_Afp
fo

Die durch die Zonenplattenparameter bestimmte Geometrie des Aufbaus ergibt die Anforde-
rungen an die Kohérenzeigenschaften der Strahlung, die zur Erzeugung eines ausreichenden
Interferenzkontrastes im Bildfeld notwendig sind. Tabelle 5.1 enthélt die anhand der Daten der
vorhandenen ZP berechneten maximalen Werte fiir As und Ap moglicher ZP-Kombinationen.
Diese zeigen, dass hinsichtlich beider Kohérenzeigenschaften der f;+ f;-Aufbau deutlich héhere
Anforderungen stellt. Aus der spektralen Charakterisierung des Monochromators ist die Band-
breite der transmittierten Strahlung bekannt, sie betréigt bei A=12.8 nm AA=0.2 nm im Fall
der planen Multilayerspiegel, die mit dem Interferometer eingesetzt werden sollen. Nach Glei-
chung (2.14) lésst sich so eine maximale Kohérenzldnge von l.., ~ 450 nm abschétzen. Dieser
Wert liegt selbst im Fall des f; — f> -Aufbaus deutlich unter dem maximalen Gangunterschied der
interferierenden Teilstrahlen. Als Konsequenz ergibt sich, dass, unter der Voraussetzung ausrei-
chender rdumlicher Kohéarenz, nur fiir Teilstrahlen, die den inneren Teil der ZP passieren und so

geringe Wegdifferenzen erfahren, Interferenzkontrast zu beobachten ist. Nach Gleichung (5.3)
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ZP 1 ZP 2

Folie/Objekt

HH-Strahlung

A
v

Abbildung 5.8: Realisierung des Zonenplatteninterferometers an der HH-Quelle. Der Betrieb erfolgt
im f; — fo-Aufbau, zur Unterdriickung stérender Beugungsordnungen im Bildfeld wird eine Apertur
(OSA) nahe der hinteren Brennebene der zweiten ZP eingesetzt. Das Interferenzmuster entsteht im
Uberlappungsbereich der Kegel der jeweils +1. BO. Die Funktion der im Bild links angedeuteten Folie
wird Abschnitt 5.2.2 ndher erldutert.

ist fiir p < 210 pm die Bedingung As < 450 nm erfiillt, das Interferenzmuster beschréinkt sich
also auf den inneren Teil des Beleuchtungskegels der +1.BO.

Aufgrund der geringeren Kohérenzanforderungen wurde fiir den Betrieb an der HH-Quelle
der f; — fo-Aufbau fiir das Interferometer gewéhlt und, wie in Abbildung 5.8 schematisch ge-
zeigt, realisiert. Zur Kontrastverbesserung und Unterdriickung unerwiinschter BO im Bildfeld
wurde der Aufbau um eine sogenannte Order Sorting Aperture (OSA) kurz hinter der Brenn-
ebene der ZP erweitert. Die von den ZP unbeeinflusste 0. BO wurde mit einem Mittenstop
abgeblockt. Zur vollstdndigen Ausleuchtung des CCD-Chips durch die Beleuchtungskegel der
+1. BO betrug der Abstand der ZP zum Detektor etwa 360 mm. Der gesamte Interferometer-
aufbau wurde hinter dem mit den planen Multilayern bestiickten Monochromator an die HH-
Beamline adaptiert. Der Abstand der ZP zum Target betrug etwa 1900 mm. Dies gewéhrleistet
eine gleichméfige Ausleuchtung des Interferometers durch den HH-Strahl. Beide ZP koénnen in
der Ebene senkrecht zur optischen Achse positioniert werden, ZP1 ist zusétzlich entlang der
optischen Achse justierbar. Die Auflésung der schrittmotorgesteuerten Verstelleinheiten liegt
bei etwa 1 pm. Die Anforderung dieses Aufbaus an die Grofle des rdumlich kohérent bestrahlten
Gebietes von Ap = 100 pm wird vom HH-Strahl erfiillt.

Abbildung 5.9 zeigt mit dem beschriebenen Aufbau an der HH-Quelle bei einer Wellenlénge
von 12.8 nm mit einer Belichtungszeit von 240 s aufgenommene Interferogramme fiir verschie-
dene Orientierungen der ZP zueinander. In a)-c) sind die ZP lateral dejustiert, die Quellpunkte
der interferierenden sphérischen Wellen liegen nebeneinander in der Fokalebene und erzeugen

ein Interferenzmuster aus Streifen. Bei zusétzlicher axialer Dejustierung von ZP1 ergibt sich ein
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Abbildung 5.9: Ausschnitte verschiedener mit dem ZPI an der HH-Quelle aufgenommenen Interfero-
gramme bei A = 12.8 nm fiir verschiedene Orientierungen der ZP relativ zueinander. Bilder a)-c) mit
lateralem Versatz, Bild d) axialer Versatz ZP1.

Zonenplattenmuster (d)). Der axiale Abstand der ZP betrug in diesem Fall etwa A f 4 840 pm.
Der Kontrast in den Interferenzmustern ist ausreichend gut, wird jedoch durch Anteile an-
derer Beugungsordnungen und, wie in Kapitel 5.1 erldutert, durch Inhomogenitéiten der ZP-
Beugungseffizienz iiberlagert. Dies macht es prinzipiell schwierig, den Verlauf der Kontrastfunk-
tion {iber einen weiten Bereich des Interferenzmusters zu bestimmen. Fiir préizise Messungen
dieser Art bediirfte es einer Flatfield-Korrektur, die die Datenséitze hinsichtlich der dem In-
terferenzmuster iiberlagerten Storsignale korrigiert, fiir die vorhandenen Daten allerdings nicht
verfiigbar ist. Weiter ist eine Verbesserung des SNR notwendig. Das Interferometer erweist
sich als relativ unempfindlich gegeniiber mechanischen Vibrationen, was die mehrere Minuten
langen Belichtungszeiten ohne sichtbare Degradation der Interferenzmuster belegen. Dies ist
u.a. durch den sehr kompakten Interferometeraufbau begiinstigt. Ebenso scheinen mogliche
Fluktuationen der Beleuchtung durch rdumliche oder Intensitédtsschwankungen des HH-Strahls

keinen storenden Einfluss zu haben.

Da die Beleuchtung mit dem HH-Strahl die rdumlichen Kohérenzanforderungen erfiillt, kann
ein abnehmender Kontrast der Interferenzstreifen zur Bestimmung der Kohérenzldnge heran-

gezogen werden. Abbildung 5.10 zeigt zwei zu diesem Zweck ausgewertete Detektorbilder, die
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Abbildung 5.10: Vergleich des Einflusses der Kohérenzléinge auf das Interferenzmuster. Im Fall der
Harmonischen mit I, < ASmax ist das Interferenzmuster auf den inneren Bereich des Beleuch-
tungskegels beschriankt (links). Bei einem mit 17 nm Strahlung aus einem laserinduzierten Plasma
(lcon > 17 pm > Asmax) erzeugten Interferogramm ist keine Einschrénkung erkennbar (rechts).

nahezu die gesamten Beleuchtungskegel der +1. BO enthalten. Der linke Teil der Abbildung
enthélt ein fiir den Fall der Beleuchtung mit HH-Strahlung detektiertes Interferogramm. Die
erwartete FEinschrankung des Interferenzmusters auf den inneren Bereich des Beleuchtungske-
gels ist deutlich zu erkennen. Der Beleuchtungskegel der +1. BO entspricht einer Projektion
der ZP mit Durchmesser von 1 mm. Daraus kann die Groéfle des Bereiches bestimmt werden,
innerhalb dessen das Interferenzmuster sichtbar ist. Der sich ergebende Durchmesser von etwa
440 pm entspricht nach Gleichung (5.3) einem Gangunterschied von As = 480 nm, was gut mit

der aus der Bandbreite bestimmten Kohérenzldnge von 450 nm iibereinstimmt.

Zum Vergleich zeigt der rechte Teil der Abbildung ein mit Linienstrahlung aus einem laser-
induzierten Plasma aufgenommenes Interferenzmuster. Die Strahlung bei 17.3 nm Wellenlénge
wird von fiinffach ionisierten O-Atomen des Plasmas emittiert. Die Beleuchtung mit ausreichen-
der Kohéarenzldnge erzeugt iiber das gesamte Bildfeld gleichméfigen Interferenzkontrast. Die
genaue Kohérenzlédnge bzw. Monochromasie der Linienstrahlung ist experimentell bisher nicht
bestimmt. Nimmt man eine durch Dopplerverbreiterung bestimmte Linienbreite A\p und eine

Plasmatemperatur von 100 eV an, kann die resultierende Monochromasie bei 17.3 nm zu

A1 M [u]
Alp 771075\ kg T [eV]

~ 3673

abgeschitzt werden [49]. kg T ist dabei das der Plasmatemperatur entsprechende Energiesiqui-

valent in eV und M die lonenmasse in atomaren Masseeinheiten u. Dieser Monochromasie
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entspricht eine Kohérenzlange von l.,, = 31.7 um, die deutlich iiber Asy.c = 3.3 pm des In-
terferometeraufbaus fiir 17.3 nm liegt. Aus dem Interferogramm bzw. des maximal erzeugten
Gangunterschiedes kann weiter eine untere Grenze fiir die tatséichliche Linienbreite abgeschétzt
werden, sie betragt \/AX = 384. Der generell schlechtere Kontrast im Fall des laserinduzierten
Plasmas ist auf das schlechte SNR und eine moglicherweise nicht vollstdndig rdumlich kohérente

Beleuchtung durch das Plasma zuriickzufiihren.

5.2.2 Messungen der komplexen Brechzahl bei 100 eV

Das ZPI erlaubt nicht nur die Bestimmung der Kohérenzeigenschaften der verwendeten Strah-
lungsquelle, die Phasensensitivitdat ermoglicht dariiber hinaus die direkte Bestimmung der kom-
plexen Brechzahl n = 1—6 —i( im Rahmen einer einzelnen Messung. Dazu wird das zu vermes-
senden Material bzw. Objekt in den Strahlengang gebracht, wie in Abbildung 5.8 skizziert ist.
Die ZP bilden das Objekt in die Detektorebene ab, das erzeugte Bild {iberlagert sich dem Inter-
ferenzmuster. Durch die Existenz zweier ZP kommt es zur Entstehung von zwei Bildern, dhnlich
der Bildentstehung in VIS-Interferenzmikroskopen (z.B. Verfahren nach Jamin-Lebedeff [112]),
die miteinander interferieren. Ein mit diesem Verfahren aufgenommenes Interferogramm mit
einer 200 nm Zr-Folie im Strahlengang zeigt Abbildung 5.11. Die Folie ist im unteren Teil des
Bildes anhand der Absorption zu erkennen. Im Gegensatz zu konventionellen Interferometern
befindet sich das Objekt hier nicht in einem der Interferometerarme, sondern auflerhalb des
Interferometers. Dies fithrt dazu, dass im Interferenzmuster nur ein lokaler Brechzahlgradient
sichtbar ist, also im betrachteten Fall an der Folienkante. Vor und hinter der Folienkante ha-
ben die Interferenzstreifen die gleiche Form und Orientierung. Interferierende Teilstrahlen, die
die gleiche Seite der Folie passieren, erfahren die gleiche Phasenschiebung mit resultierender
Wegdifferenz null nach der Folie. Nur Teilstrahlen, die unterschiedliche Seiten der Folie pas-
sieren, akkumulieren unterschiedliche optische Wege und erzeugen im Interferenzmuster eine

Verschiebung der Streifen, es handelt sich um ein differentielles Verfahren.

Aus der Folienabsorption und der relativen Verschiebung der Interferenzstreifen kann die
komplexe Brechzahl bestimmt werden. Die Absorption der Folie wird anhand eines hellen Strei-
fens des Interferenzmusters ermittelt, sie betragt fiir die vermessene Zr-Folie gemittelt T = 0.43.
Die Phasenschiebung wurde anhand von an die Daten angepassten Kurven ermittelt (Abb. 5.11,
rechts) und betrigt Ay = 1.4m. Nach Gleichung (3.6) und (3.7) ergibt sich fiir die komplexe
Brechzahl bei 12.8 nm Wellenléinge fiir eine 200 nm dicke Folien = 1 —4.5x 1072 —44.3 x 1073,
Diese Werte weichen von den tabellierten Daten fiir eine Zr-Folie mit nomineller Dicke von
200 nm ab, in [47] sind diese mit § = 3.7 x 1072 und § = 3.3 x 1072 angegeben. Eine mogli-
che Erklarung fiir die auftretenden Abweichungen ist die nur ungenau bekannte, tatsédchliche
Foliendicke, deren Toleranz vom Hersteller mit +£10% angegeben wird. Aulerdem kann nicht

quantifiziert werden, ob und wie stark die Folienoberflachen oxidiert sind. Eine ZrOs-Schicht
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Abbildung 5.11: Interferogramm mit Zr-Folie im Strahlengang (links). An der Folienkante kommt es
zur Verschiebung der Interferenzstreifen, vor und nach der Kante ist deren Orientierung identisch. Aus
an die experimentellen Daten angepassten Kurven (sinusférmiger Intensitidtsverlauf) der Phasenlage
ohne (Linie) und mit (Symbole) 200 nm Zr-Folie ergibt sich eine Phasenschiebung von 1.47 (rechts).

von 10 nm auf beiden Folienseiten wiirde die Transmission gegeniiber einer reinen Zr-Folie von
52% auf 45% reduzieren und ebenso eine verstiarkte Phasenschiebung bewirken. Um die Prézisi-
on dieser Art von Messungen zu verbessern, ist eine genauere Charakterisierung der Proben als
auch eine Verbesserung des SNR in den Interferogrammen notig. Die damit gesteigerte Emp-
findlichkeit des Interferometers wiirde auch die Untersuchung von Probensystemen mit geringer
Phasenschiebung erlauben.

5.2.3 Diskussion

Das fiir den XUV-Bereich entwickelte Zonenplatteninterferometer konnte erfolgreich an der
HH-Quelle als auch an einer alternativen Laborquelle in Form eines laserinduzierten Plasmas
getestet werden. Der interferometrische Aufbau stellt Anforderungen sowohl an die zeitliche als

auch die rdumliche Kohérenz der verwendeten Strahlung und erméglicht prinzipiell deren Mes-
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sung. Um genaue Aussagen iiber diese Eigenschaften der Strahlung treffen zu koénnen, ist eine
Praparation des Interferometers derart notwendig, dass jeweils eine der Kohérenzanforderungen
des Interferometers voll erfiillt ist, damit die Ursache der Kontrastreduzierung im Interferenz-
muster eindeutig bestimmt werden kann. Im Fall des f; — f-Aufbaus ist die Anforderung an
die rdumliche Kohérenz leicht zu erfiillen und so eine Aussage iiber die Kohérenzldnge mdoglich.
Dies gilt allerdings nur, sofern l.,, < Aspax ist. Bei grofleren Kohérenzldngen wie im Fall der

Linienstrahlung ist lediglich die Angabe einer unteren Grenze moglich.

Zur direkten Vermessung des rdumlichen Kohérenzgrades des HH-Strahls ist der f; — fs-
Aufbau weniger gut geeignet, da die zur Interferenz gebrachten Teilstrahlen in der Ebene der
ersten Zonenplatte rdumlich nur wenig voneinander getrennt sind. Im Fall des f; + f;-Aufbaus
hingegen kommt es zur Interferenz von Teilstrahlen, die auf gegeniiberliegenden Seiten der
Zonenplatte auftreffen. Damit bestimmt die Gréfle der verwendeten Zonenplatten die Grofle
des Gebietes, das abgetastet werden kann (vgl. Gl. 5.6). Um dies ausnutzen zu konnen ist ein
Aufbau notig, der bei moglichst groen Optiken ausreichend kleine Wegdifferenzen erzeugt, die

an die gegebene Kohérenzlénge der HH angepasst sind.

Experimentelle Bestimmungen der komplexen Brechzahl durch gleichzeitige Messung von
Absorption und Phasenschiebung wurden bisher unter Verwendung von Synchrotronstrahlung
aus Ablenkmagneten [52] oder Undulatoren [17] vorgenommen und konnte im Rahmen dieser
Arbeit erstmalig an einer Laborquelle demonstriert werden. Im Gegensatz zu der Vermessung
der Kohérenzeigenschaften ist die Messung der komplexen Brechzahl nicht durch die geringe
Kohérenzlénge eingeschrankt. Dennoch ist auch fiir diesen Zweck eine Optimierung des ZPI
sinnvoll, so dass das Interferenzmuster sich {iber den gesamten Beleuchtungskegel erstreckt.
Eine Moglichkeit besteht in der Verwendung einer sogenannte Twin-Zone Plate, die aus zwei
auf die unterschiedlichen Seiten eines Substrates strukturierten Zonenplatten besteht und im
Prinzip ein Zonenplatteninterferometer in einem optischen Element integriert. Der Abstand
der Zonenplatten bestimmt die entstehenden Wegunterschiede und deren lateraler Versatz legt
die Streifendichte im Interferenzmuster fest. Diese Parameter kénnen problemlos an die ex-
perimentellen Bedingungen angepasst werden. Mit Hilfe solch einer Optik wurde vor kurzem
differentieller Interferenzkontrast (DIC) mit 4 keV-Strahlung demonstriert, in dem die laterale
Aufspaltung der durch die beiden ZP erzeugten Bilder geringer als die raumliche Auflésung des
Mikroskopes gewihlt wurde [125].

Eine Weiterentwicklung dieser Art von Optik stellen Diffractive Optical Elements (DOE) dar,
die anhand einer gewiinschten Beugungsstruktur oder Fokusform berechnet werden. So ist es
z.B. moglich, Optiken herzustellen, die zwei oder auch vier Fokalpunkte mit beliebiger Ori-
entierung zueinander erzeugen [30]. Ein solches DOE-Interferometer bedarf praktisch keiner
Justierung und kann problemlos mit verschiedenen Wellenldngen betrieben werden, was zur

Bestimmung der komplexen Brechzahl iiber einen grofieren Bereich notwendig ist.

Neben der instrumentellen Verbesserung des ZPI ist die Nutzung der Zeitstruktur der Har-
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monischen ein nédchster Entwicklungsschritt. Wie im Fall der Mikroskopie geht es auch hier
nicht um die hochste erreichbare Auflésung, sondern um die prinzipielle Erweiterung der Mes-
sung der komplexen Brechzahl um die Zeitdimension. Dies beschrankt sich nicht zwangsldufig
auf die Bestimmung der Brechzahl von fester Materie, auch die zeitaufgeldste Untersuchung
schneller Prozesse, wie z. B. Plasmaexpansionen oder Schockwellenausbreitung ist moglich und
wird bereits, bei langeren Wellenléngen, mit hohen Harmonischen oder Rontgenlasern durch-
gefiihrt [29, 37, 38]. Wie fiir die Mikroskopie gilt auch hier, dass aufgrund der bendtigten langen
Belichtungszeiten nur reversible bzw. reproduzierbar anzuregende Prozesse untersucht werden

konnen.

Ein ZPI eignet sich auch zur Bestimmung der Pulsdauer der eingesetzten HH-Strahlung.
Die Kontrastfunktion in Abhéngigkeit vom Wegunterschied entspricht der linearen Autokorre-
lation des HH-Signals, deren Fouriertransformation das Spektrum der HH ergibt. Bei rdumlich
kohérenter Beleuchtung des Interferometers und angenommener Bandbreitenbegrenzung der

HH kann so eine untere Grenze fiir deren Pulsdauer gemessen werden.
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5 Rontgenoptische Verfahren mit Hohe-Harmonische-Strahlung im XUV

5.3 Spektroskopie

Neben den mikroskopischen und interferometrischen Techniken stellt auch die Spektroskopie
einen wichtigen Zugang zur Untersuchung von Materieeigenschaften dar. Die Wechselwirkung
von Licht mit Atomen findet in der Elektronenhiille des Atoms statt, grundlegend ist die Spek-

troskopie also ein Werkzeug zur Untersuchung der elektronischen Zustinde der Materie.

Wahrend mit lichtoptischen Verfahren eher schwach gebundene, duflere Elektronenkonfigu-
rationen untersucht werden konnen, ist mit kiirzeren Wellenldngen des XUV- oder Rontgen-
bereiches der Zugang zu den Innerschalenzustinden gegeben. Die in diesem Spektralbereich
auftretenden Absorptionskanten sind sehr ausgeprigt, da die Anregung eines gebundenen, in-
neren Zustandes ins Kontinuum oder einen unbesetzten, d&ufleren Zustand erfolgen muss, deren
Energiedifferenz im Vergleich zur Anregungsenergie klein ist. Die Bindungszustdnde der Inner-
schalenelektronen werden von der atomaren bzw. molekularen Struktur der Materie beeinflusst.
So ist entscheidend, was fiir ndchste Nachbarn im Atomverband vorliegen, aber auch ob es sich
um eine amorphe oder kristalline Struktur handelt. Diese Zusammenhénge werden in der XAFS
(X-ray Absorption Fine Structure)-Spektroskopie untersucht, mit der man in der Lage ist, ge-
naue Bindungszustdnde und -abstédnde der Nah- und Fernordnung in der atomaren Struktur zu
bestimmen, aber auch Atombindungen zwischen unterschiedlichen Atomsorten voneinander zu
unterscheiden [114].

Auch fiir die Spektroskopie gilt es, bekannte statische Verfahren, wie z.B. XAFS-
Spektroskopie, an der HH-Quelle mit einer Zeitauflésung zu kombinieren, die auler den spektra-
len Informationen Erkenntnisse iiber die zeitliche Entwicklung der angeregten Prozesse liefern
soll. Die Verwendung der HH-Pulse bietet dabei den Zugang zu sehr schnellen Prozessen auf

der Zeitskala einiger fs, die zur Zeit von keiner anderen XUV-Quelle erreicht wird.

5.3.1 Absorptionsspektroskopie

Absorptionsspektroskopie beruht auf der Bestimmung des in einer Probe absorbierten Anteils
der auftreffenden Strahlung in Abhéngigkeit von der Wellenldnge. Zur Aufnahme eines Absorp-
tionsspektrums stehen mehrere Mdoglichkeiten zur Verfiigung. So kann mit einem hochauflosen-
den Monochromator das Durchstimmen der Wellenldnge erfolgen und mit einem eindimensio-
nalen Detektor das durch die Probe transmittierte Signal gemessen werden. Alternativ wird die
Probe mit polychromatischem Licht bestrahlt und das transmittierte Spektrum mittels eines
Spektrographen analysiert. Dieses Verfahren wurde unter Verwendung der in Abschnitt 3.2.3

beschriebenen Spektrographen fiir die Arbeiten an der HH-Quelle gewéhlt. Inwiefern sich der

3Photonenenergien, die Kernreaktionen auslésen kénnen, werden hier nicht betrachtet
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Einsatz einer HH-Quelle in Kombination mit diesen Spektrographen fiir spektroskopische Mes-
sungen eignet, soll anhand der experimentellen Ergebnisse festgestellt werden. Weiter ist zu

klaren, welche spektralen Auflésungen prinzipiell erreicht werden kénnen.

Zu diesem Zweck wurde an einem geeigneten Probensystem eine Messung der chemischen
Verschiebung oder chemical shift durchgefithrt. Als chemische Verschiebung wird die Verschie-
bung einer Absorptionskante aufgrund einer verénderten Zusammensetzung in einer chemischen
Verbindung bezeichnet, wie sie z.B. zwischen einem reinen Element und dessen Oxid auftritt.
Die Verschiebung resultiert aus der Beeinflussung der elektronischen Zusténde der Atome unter-
einander und hiangt u.a. von der Elektronegativitit der Bindungspartner und deren Anordnung

im Atomverband ab.

Im zugénglichen Spektralbereich liegen die Lg,-Absorptionskanten von Aluminium bei
17.00 nm (72.85 ¢V) und von Silizium bei 12.42 nm (99.82 eV), die aufgrund der Spin-Bahn-
Kopplung der elektronischen Niveaus in zwei Zustidnde Ly, , und Ly, , aufspalten. Die Aufspal-
tung betrigt bei beiden Elementen etwa 0.4 eV [118]. Als Probensystem wurde die Kombination
Aluminium und Aluminiumdioxid (Al;O3) sowie Silizium und Siliziumnitrid (SizNy) gewéhlt.
Die Verschiebung der L-Kante aufgrund der chemischen Verschiebung durch die Sauerstoft-
bzw. Stickstoffanteile in den Verbindungen liegt im Bereich einiger eV. Die Préaparation der
Proben muss so erfolgen, dass der durch die Proben transmittierte Anteil der auftreffenden

Strahlung ausreichend hoch ist, was mit einer angepassten Foliendicke erreicht werden kann.

Zur Aufnahme hochauflésender Absorptionsspektren ist neben der Messung der Absorption
in der Probe I(\) eine Messung eines Referenzspektrums notwendig. Nur in Verbindung mit
dem Referenzsignal Io(\) kann aus den Spektren die genaue Struktur der Absorptionskanten

extrahiert werden. Dazu wird die optische Dichte der Probe bestimmt, die als

OD = —log ( ;O ((AA))) (5.7)

definiert ist [44]. AuBlerdem erlaubt das Referenzspektrum zu einem gewissen Grad eine Eli-
minierung stérender Einfliisse wie z.B. Streulicht. Auf die Problematik der Aufnahme eines

geeigneten Referenzsignals an der HH-Quelle wird noch néher eingegangen.

Experiment

Die ersten Experimente zur Absorptionsspektroskopie wurden mit dem TGS-Spektrographen
durchgefiihrt, der anstelle des Monochromators an die HH-Beamline adaptiert wurde. Der Auf-
bau entspricht dem zur spektralen Charakterisierung der HH-Quelle. Die Geometrie des Auf-
baus (D, = 1080 mm, D;, = 443 mm, ¢, < 150 pm) ergibt eine Begrenzung des Auflésungs-
vermogens nach Gleichung (3.19) von A/Algeom = 567 bei 17 nm Wellenléinge. Unter der
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Abbildung 5.12: Experimenteller Aufbau zur Messung der Absorptionsspektren mit dem TGS. Der
HH-Strahl trifft auf die Probe vor dem Gitter, die zur Aufnahme des Referenzspektrums aus dem
Strahl bewegt werden kann. Das durch die Probe transmittierte Licht wird mit dem Spektrographen
spektral zerlegt und mit der XUV-CCD detektiert.

Beriicksichtigung der Beugungsgrenze ergibt sich insgesamt nach Gleichung ( 3.20)
A ANexp = 375, (5.8)

was Alexp = 45 pm bzw. AE = 0.2 eV entspricht. Uber Lineardurchfithrungen konnen die
zu untersuchenden Proben dicht vor dem Gitter positioniert werden, so dass die Aufnahme
von Spektren mit und ohne Probe moglich ist. Zur Unterdriickung der Fundamentalen und
niedriger Harmonischer werden Zr-Filter einer Gesamtdicke von bis zu 400 nm im Strahlengang

verwendet. Der Aufbau ist schematisch in Abbildung 5.12 gezeigt.

In dieser Anordnung miissen Absorptionsspektrum und Referenzspektrum ohne Probe nach-
einander aufgenommen werden. Bei einer Integrationszeit zur Aufnahme eines Spektrums mit
ausreichendem SNR von mehreren 10 s bedarf dies einer stabilen Quelle auf einer vergleich-
baren Zeitskala. Wie in Abschnitt 4.3 ausgefiihrt ist, kann es auch schon bei kleinen Inten-
sitétsfluktuationen der Fundamentalen zu einer Anderung der spektralen Verteilung der Har-
monische kommen, die eine solche Messung beeinflusst. Gleiches gilt auch fiir Fluktuationen
der Harmonischen-Intensitdt. Um unempfindlich gegeniiber einer zeitlichen Variation der HH-
Emission zu sein, ist die gleichzeitige Aufnahme beider Spektren sinnvoll. Dies setzt jedoch

voraus, dass die Spektren rdumlich getrennt voneinander detektiert werden koénnen.

Bei der Verwendung des TGS zur spektralen Analyse ist dies prinzipiell moglich. Der vom

TGS erzeugte Spaltschattenwurf entspricht in der Ebene senkrecht zur Dispersionsrichtung
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einer Projektion der Gitterbeleuchtung iiber dessen Hohe. Dies erlaubt bei einer Grofle des
Ni-Gitters von 1 mm in dieser Richtung die Verwendung speziell préiparierter Proben, die so
vor dem Gitter positioniert werden, dass nur ein Teil des Gitters von der Probe verdeckt ist
und der restliche Anteil vom HH-Strahl direkt beleuchtet wird. Beide Spektren werden so
simultan detektiert. Mit zu diesem Zweck préaparierten SizgNy-Fenstern konnte dieses Konzept
prinzipiell umgesetzt werden, im Rahmen der Durchfithrung des Experimentes wurde jedoch
zum ersten Mal der rdumliche Chirp der Harmonischen experimentell beobachtet. Die simultane
Aufnahme beider Spektren eliminiert die Notwendigkeit eines zeitlich stabilen Spektrums, setzt
aber ein rdumlich homogene spektrale Verteilung iiber das HH-Profil voraus. Dies ist fiir ein
rdumlich gechirptes Spektrum nicht der Fall. Im Experiment war eine direkte Beeinflussung
der spektralen Verteilung iiber das HH-Profil bisher nicht moglich, so dass der Ansatz der
gleichzeitigen Aufnahme der benétigten Spektren nicht weiter verfolgt werden konnte. Aus
diesem Grund wurde fiir die statischen Messungen der chemischen Verschiebung als auch fiir die

Pump-Probe-Spektroskopie die sequentielle Aufnahme der benotigten Spektren angewendet.

Al-L-Kante

Als erstes Probensystem wurde Al/Al;O3 untersucht. Die Proben sind als diinne Schichten
auf 150 nm dicke Si-Folien aufgedampft, wobei die 50 nm dicke Al;O3-Schicht mit einer Pas-
sivierungsschicht von etwa 5 nm SiO, gegen weitere Oxidation geschiitzt ist. Die Dicke der
Al;O3-Schicht betrigt 30 nm. Aufgrund des Herstellungsprozesses liegen die Proben in poly-
kristalliner Form vor. Abbildung 5.13 zeigt die an diesen Proben aufgenommenen Messdaten,
die Belichtungszeit betrug 60 s fiir jedes Spektrum. Der obere Teil der Abbildung enthélt die
unkorrigierten Absorptions- und Referenzspektren, der untere Teil die nach Gleichung (5.7)
berechnete optische Dichte. Deutlich sind die L-Absorptionskanten des Al zu erkennen, wobei
diese in der Oxid-Probe von 17.00 nm (72.93 eV) auf 16.08 nm (77.10 eV)?* zu kiirzeren Wel-
lenldngen hin verschoben ist. Die Substruktur der Kanten ist aufgrund des relativ schlechten
SNR in den Spektren jedoch nicht aufgelost. Das zunehmende Rauschen des Signals oberhalb
von 17 nm resultiert aus der abnehmenden Transmission der Zr-Filter fiir hohere Wellenléngen.
Aus diesem Grund wurden die Messungen an der Al-Kante mit nur einem 200 nm Zr-Filter
durchgefiihrt. Die Kalibrierung der Wellenléngenskala erfolgt {iber die L-Kanten von Al und Si
(nicht sichtbar im gezeigten Spektrum). Die Auflésung des Spektrographen bestimmt die Ge-
nauigkeit der Wellenldngenzuordnung der Absorptionskanten, diese betrégt an der Al-L-Kante
+0.05 nm (+0.2 V).

Die beobachtete Verschiebung der Kante als auch deren qualitativer Verlauf stimmen gut
mit den in der Literatur angegebenen Werten iiberein. An polykristallinem 7-Al,O3 wird eine
Verschiebung der Kante auf 16.00 nm (77.50 eV) gemessen [9], einkristalliner Saphir (Korund)

4Die Position der Kanten wird anhand der Wendepunkte der ansteigenden Flanke bestimmt.

85



5 Rontgenoptische Verfahren mit Hohe-Harmonische-Strahlung im XUV

Photonenenergie [eV]

82 80 7

8

76

74

72

Photonenenergie [eV]

82 80 78

76

74

72

70

10 T T T T T T T 10 T T T T T T T 10
ohne Probe ohne Probe
0.8 it Prob 0.8} 108
mit Probe :

_ 50 nm Al mit Probe _
ui 06 0.6 30 nm Al,O, |06 W
I3 I3
< 04 0.4} 104 3
c c
= 2
9D o2 02} 102 @

ool 3 0.0L 30.0

0.8 0.8 0.8

Al-L: 17.00 nm ALO,-L: 16.08 nm

0.6 06} 106
- -3
= =
= ~—
[@)) (@]
L 04 0.4} loa 2

02 1 1 1 1 1 02 1 1 1 1 1 02

155 16.0 16,5 17.0 175 155 16.0 16.5 17.0 175

Wellenlange [nm] Wellenlange [nm]

Abbildung 5.13: An Al- (links, 50 nm) und Al,O3-Proben (rechts, 30 nm) gemessene Absorptionsspek-
tren und die daraus bestimmte Verschiebung der Al-L-Kante aufgrund der chemischen Verschiebung.
Im oberen Teil der Abbildung sind Referenz- und Absorptionsspektrum gezeigt.

weist eine Verschiebung auf 15.81 nm (78.40 eV) auf [20]. Genauere Vergleiche der Daten
erfordern eine verbesserte Probencharakterisierung bzw. sind nur fiir vergleichbare Probenkon-
figurationen sinnvoll. Weiter ist ein deutlich besseres SNR notwendig, um die Auflésungsgrenze

des Spektrographen zu erreichen.

Si-L-Kante

Fiir die Spektroskopie an der Si-L-Kante ist es notwendig, ohne Si-haltige Komponenten im
Strahlengang zu arbeiten, da sich deren Absorption an der L-Kante stérend in den aufzu-
nehmenden Spektren auswirkt. Die Normierung auf das Referenzsignal erlaubt im Prinzip die
Beseitigung der Einfliisse von allen optischen Komponenten aus den Absorptionsspektren. Die
zusitzliche Absorption an der Si-L-Kanten ist aber insofern problematisch, da sich die Absorp-
tionskanten der zu untersuchenden Si-Verbindungen zu héheren Energien hin verschieben, bei
denen im reinen Si schon Absorption stattfindet und den Fluss im zu untersuchenden Bereich
des Spektrums deutlich reduziert. Das Gitter des TGS wird auf einer Si-Folie hergestellt, die
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nach dem Strukturierungsprozess so weit wie moglich entfernt wird. Tests mit dem verfiigha-
ren Gitter haben eine Restfoliendicke einiger 10 nm ergeben. Aus diesem Grund wurde fiir die
Messung an der Si-L-Kante der ORZ-Spektrograph eingesetzt. Das auf ein Glassubstrat struk-
turierte Gitter ist mit Pd beschichtet und arbeitet im Gegensatz zum TGS in Reflexion, so dass
keine Beeinflussung durch das Substratmaterial zu erwarten ist. Weitere Vorteile dieses Systems
sind die bessere spektrale Auflésung, die deutlich groflere Flache der Optik und die fokussie-
rende Eigenschaft, die den Fluss in der Detektorebene zusétzlich erhoht und deutlich kleinere
Belichtungszeiten bei gleichem SNR erlaubt. Analog zum TGS wird der ORZ-Spektrograph
an die HH-Beamline ohne Monochromator angeflanscht. Der Abstand zwischen Target und
Optik betrug 1546 mm, der zwischen Optik und Detektor 749 mm. Dies entspricht einem Ab-
bildungsmafstab Dy/D, von etwa 0.5. Der Gesamtablenkwinkel betrigt oo + f = 13.75° bei
einem Einfallswinkel von 3.75°. Die Proben sind wiederum iiber eine Lineardurchfiihrung im
HH-Strahl positionierbar.

Aus Gleichung (3.22) ergibt sich fiir diesen Aufbau eine Winkeldispersion von

@ ~ 942 nm
s +1

sin(10°) = 163 nm/rad

und in der Detektorebene eine lineare Dispersion von 5.2 pm/px. Anhand der Abbildungs-
geometrie kann die erreichbaren Auflosung abgeschitzt werden. Bei einer oberen Grenze
von 150 pm der Quellgrofle ergibt sich ein verkleinertes Bild der Quelle von maximal
75 um (FWHM). Nach Gleichung (3.23) und der oben berechneten Winkeldispersion resul-

tiert fiir das spektrale Auflésungsvermogen
A/ A)dgeom = 751

bei 12.3 nm. Auch im Fall einer relativ grofen Quellausdehnung und moglicherweise auftreten-

den Abbildungsfehlern kann eine ausreichend gute Auflosung erwartet werden.

In Abbildung 5.14 sind die mit diesem System an Si (150 nm) und SizNy (100 nm) ge-
messenen Spektren dargestellt. Bei den aus Wafern hergestellten Folien handelt es sich um
einkristalline Proben. Im oberen Teil befinden sich wieder die Absorptions- und Referenzspek-
tren, der untere Teil zeigt die prozessierten Daten. Die Wellenldngenskala wurde anhand der
Si-L-Kante kalibriert. Im Gegensatz zu den an der Al-Kante gemessenen Spektren weisen die
Si-Spektren im Kantenbereich ein deutlich besseres SNR, auf. Auch hier ist die Verschiebung
der Absorptionskante deutlich aufgelost, der Ansatz der Kante liegt bei 12.05 nm (102.89 eV).
Der erste Resonanzpeak der XAFS-Struktur ist bei etwa 11.80 nm entsprechend 105.07 eV lo-
kalisiert. Auch diese Daten sind in Ubereinstimmung mit den Literaturwerten aus [9], die erste

Resonanz fiir a-SizNy wird hier mit 11.75 nm (105.50 eV) angegeben.

Fiir die Spektren der Si-Probe ist zu erkennen, dass wihrend der Aufnahme Intensitéts-

schwankungen der Beleuchtung aufgetreten sind. So weist das Spektrum mit Probe unterhalb
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Abbildung 5.14: Chemical shift gemessen an Si (links, 150 nm) und SizNy (rechts, 100 nm) mit dem
ORZ-Spektrographen. Der obere Teil der Abbildung enthilt Referenz- und Absorptionsspektrum.

der Kante mehr Signal auf als das Referenzspektrum. Eine Vermessung der Absorptionskante
ist dennoch moglich, eine genaue Bestimmung der optischen Dichte der Probe kann jedoch bei

variierendem [ nicht vorgenommen werden.

Diskussion

Die statischen Absorptionsmessungen an den L-Kanten von Al und Si zeigen, dass es mit der
HH-Quelle moglich ist, z.B. auftretende chemische Verschiebungen im Bereich weniger eV zu
vermessen. Die dazu bendtigte spektrale Auflosung stellt im Experiment keine Limitierung
dar und wird von den verwendeten Spektrographen gut erreicht. Mit einem gesteigerten SNR

scheint sogar eine weitere Verbesserung der spektralen Auflésung moglich.

Problematischer sind die zeitlichen und rdumlichen Instabilitditen der Quelle sowohl hin-
sichtlich des Spektrums, als auch der Intensitéit, die die Aufnahme der benotigten Referenz-
spektren erschweren. Da die simultane Aufnahme von Absorptions- und Referenzspektrum als

zuverlissigster Ansatz erscheint, ist die Eliminierung des rdumlichen Chirp ein wichtiger An-
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satz zur Optimierung der HH-Quelle hinsichtlich spektroskopischer Experimente. Weiter kann
eine Verbesserung der experimentellen Parameter durch eine Stabilisierung des Lasersystems
erreicht werden. Dariiber hinaus ist die Entwicklung eines Spektrographen sinnvoll, der an
die speziellen Bedingungen der HH-Quelle angepasst ist. Denkbar wére hier der Einsatz einer
Off-Azis Transmissionszonenplatte (OTZ), die aus einem aufler-axialen Zonenplattensegment
besteht. Grofle, Brennweite und Auflésungsvermdégen kénnen problemlos an die Parameter der
Harmonischen-Quelle angepasst werden. Weitere Vorteile wéren die sehr einfache Handhabung

und Justierbarkeit sowie die deutlich erleichterte Interpretation der Messergebnisse.

5.3.2 Pump-Probe Spektroskopie an Si

Wie fiir die anderen vorgestellten Anwendungsexperimente aus dem Bereich der abbildenden
Verfahren ist auch fiir die Spektroskopie eine Erweiterung der statischen Experimente auf
zeitaufgeloste Messungen ein Ziel der Arbeiten an der HH-Quelle. Die Ergebnisse der Ab-
sorptionsspektroskopie im statischen Fall werfen die Frage auf, inwiefern die zeitaufgeloste
Spektroskopie mit den vorliegenden Methoden méglich ist bzw. mit was fiir Einschrankungen

Pump-Probe-Experimente durchgefiihrt werden kénnen.

Aus Untersuchungen an diinnen Si-Folien mit Strahlung aus laserinduzierten Plasmen ist
der Einfluss eines optischen Pumpens der Si-Probe auf deren Absorptionsverhalten an der
L-Absorptionskante bekannt. Fiir Pumpfluenzen unterhalb der Zerstorschwelle des Materials
kann dieser Prozess reproduzierbar angeregt und untersucht werden. Beobachtet wird bei An-
regung des Materials mit einem VIS-Laserpuls eine zunehmende Absorption an der L-Kante
bei 99.5 eV, diese Energie entspricht gerade der Differenz der Lo,-Zustdnde und der oberen
Kante des Valenzband des Si. Verschiedene Mechanismen werden als Ursache der beobachteten
verstéirkten Absorption diskutiert. So kann die Erzeugung von Leerstellen im Valenzband durch
das optische Pumpen die erhohte Absorption erkléren, aber auch die Erzeugung eines hochange-
regten Elektron-Loch-Plasmas, das die elektronische Struktur des Halbleiters verdndert und zur
Verschiebung der L-Absorptionskante fiihren kann, ist eine mogliche Erklarung [76]. Die bisher
im Experiment verfiigharen Zeitauflosungen einiger 10 ps reichten nicht aus, um einen dieser
Mechanismen eindeutig nachzuweisen, da die Relaxationszeiten des Elektron-Loch-Plasmas auf
deutlich kleineren Zeitskalen erwartet werden [34]. Unter Verwendung der HH-Quelle und den so
erzeugten XUV-Pulsen mit Pulsdauern weniger fs scheint eine Aufklarung dieser Fragestellung

moglich.

Experiment

Fiir ein erstes Pump-Probe-Experiment an der Si-L-Kante wurde der ORZ-Spektrograph um

eine Verzogerungsstrecke erweitert (Abb. 5.15). Der zum Pumpen der Probe benétigte An-
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5 Rontgenoptische Verfahren mit Hohe-Harmonische-Strahlung im XUV
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Abbildung 5.15: Schema des experimentellen Aufbaus zur Pump-Probe-Spektroskopie an Silizium.
Der Pumpstrahl wird nach dem Prismenkompressor ausgekoppelt nach Durchlaufen der Verzégerungs-
strecke auf die Probe fokussiert. Die Pumpenergie betriagt etwa 20 pJ bei 20 fs Pulsdauer.

teil des Laserpulses wird dazu nach dem Prismenkompressor iiber einen Strahlteiler aus dem
Hauptstrahl ausgekoppelt und in die Verzogerungsstrecke gelenkt. Uber deren Linge kann die
Zeitdifferenz der Ankunftszeit zwischen VIS- und XUV-Puls am Ort der Probe eingestellt wer-
den. Die erforderliche Genauigkeit im fs-Bereich wird iiber die Verwendung schrittmotorgesteu-
erter Translationstische zur Verschiebung der Spiegel in der Verzoégerungsstrecke erreicht. Der
Abgleich der beiden optischen Wege geschieht in drei Schritten unter Verwendung der beiden
VIS-Pulse, da der XUV-Puls an Luft nicht zur Verfiigung steht. Beide Laserstrahlen werden am
Ort der Probe raumlich iiberlagert, die grobe Synchronisation kann mit einer schnellen Photo-
diode vorgenommen werden, die die Verzogerung auf 7; < 0.5 ns begrenzt. Im néchsten Schritt
werden die beiden Teilstrahlen in ein Spektrometer gelenkt, wo sich bei ausreichend guter zeit-
licher Uberlappung der Pulse eine Modulation des Spektrums ergibt. Die Modulationsfrequenz
ist proportional der reziproken Verzogerungszeit vpoq = 1/74. Ist die maximale Modulation ein-
gestellt, wird am Ort der Probe ein Barium-Borat-Kristall (BBO, BaB20O,) anstelle der Probe
auf die optische Achse gefahren, in dem die beiden Laserpulse eine Frequenzverdopplung erfah-
ren. Bei rdumlichem und zeitlichem Uberlapp entsteht ein Verdopplungssignal, das entlang der
Winkelhalbierenden des von den beiden Teilstrahlen eingeschlossenen Winkels emittiert wird.
Bei bestem Uberlapp der Teilstrahlen ist dieses Signal maximiert und die Verzogerungsstrecke
auf +10 fs abgeglichen.

Der gepumpte Bereich auf der verwendeten Si-Folie wird durch eine Blende auf 1.5 mm
Durchmesser reduziert. Dies sichert einerseits die rdumliche Uberlagerung vom Pump- und
Probe-Puls, andererseits wird zum Pumpen der Probe eine Intensitdt von mindestens
10" W/cm? benétigt [76], die bei der gegebenen Pumpenergie von etwa 20 uJ keine grofe-

re Fliche zuldsst. Die Zerstorschwelle des Si wird dabei nicht erreicht [11]. Der Winkel unter
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Abbildung 5.16: Beispielergebnis der ersten Pump-Probe Experimente an Si-Folien fiir eine Verzoge-
rungszeit von 74 = 250 fs. Der obere Teil der Abbildung zeigt das Absorptionsspektrum mit (blau) und
ohne (schwarz) Pumppuls, die unteren Abbildungen die daraus berechnete differentielle Transmission
(schwarz, Linie) und die optische Dichte (rot, Symbole). An der Si-L-Kante kommt es zur verstirkten
Absorption in der gepumpten Probe.

dem die beiden Strahlen auf die Probe treffen ist zur Vermeidung einer zeitlichen Verschmie-
rung so klein wie moglich gewéhlt und betréigt etwa 1°, was einem Laufzeitunterschied von 56 fs

entspricht.

Mit dem so modifizierten Aufbau des ORZ-Spektrographen wurden an einer 150 nm dicken
kristallinen Si-Probe mehrere Pump-Probe-Scans mit Verzogerungszeiten von -100 fs bis +70 ps
mit verschiedenen Zeitintervallen aufgenommen. Die Pumpenergie betrug zwischen 16 — 25 uJ,
was bei einer Fokussierung auf eine Fliche mit 1.5 mm Durchmesser einer Intensitdt von
(4.5 — 7.1) x 101°W/cm? entspricht. Pro Verzogerungseinstellung wurden jeweils vier Spek-
tren (ungepumpt/gepumt/ungepumpt/gepumt) mit 5 s Integrationszeit direkt hintereinan-
der aufgenommen, um die zeitliche Variation der HH-Emission zu erfassen. Aus den aufge-
nommenen Spektren wurden jeweils die optische Dichte und die differentielle Transmission
Ty = (T, — T,)/T, bestimmt. In Abbildung 5.16 sind die so prozessierten Daten der Pump-
Probe-Experimente exemplarisch fiir eine Verzogerungszeit von 7, = 250 fs dargestellt. Im obe-
ren Teil der Abbildung sind die Spektren der gepumpten (blau) und ungepumpten (schwarz)
Probe gezeigt, der untere Teil enthélt die berechnete optische Dichte (rot, Symbole) und die dif-
ferentielle Transmission (schwarz, Linie). An der Si-L-Kante kommt es in der gepumpte Probe
zu einer erhohten Absorption, was anhand der Zunahme der optischen Dichte sichtbar ist.Das
Maximum des Absorptionspeaks liegt bei 12.3 nm (100.8 eV).
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Diskussion

Die aus vergleichbaren Experimenten berichtete photo-induzierten Absorptionsdnderung von
Silizium an dessen L-Absorptionskante [76] kann auch im Rahmen des durchgefiihrten Pump-
Probe-Experimentes beobachtet werden. Eine eindeutige Aussage hinsichtlich der Verschiebung
des Absorptionsmaximums und der Zeitkonstante des zugrunde liegenden Prozesses ist aufgrund
der wenigen vorhandenen Datensétze bisher noch nicht moéglich. Dennoch zeigen die Ergebnisse,
dass die verwendete Kombination von Harmonischen-Quelle und ORZ-Spektrograph geeignet
ist, zeitaufgeloste XAFS-Experimente im Spektralbereich um 100 eV Photonenenergie durch-

zufiihren.

Wie im Fall der statischen Absorptionsspektroskopie erschwert die schwankende Emission der
HH-Quelle eine quantiative Auswertung bzw. Beurteilung des untersuchten Effektes. Dariiber
hinaus ist zu vermuten, dass die vorhandene Pumpenergie zur ausreichend starken Anregung der
Probe nicht hoch genug war. Die daraus resultierende Reduzierung des untersuchten Effektes,
der in der Groflenordnung von 10% Signaldnderung liegt, erschwert dessen Nachweis zusétz-
lich. Die spektrale Auflosung des ORZ-Spektrographen hat sich im Experiment als ausreichend

erwiesen.

Eine Stabilisierung der HH-Emission ist fiir Folgeexperimente eine wichtige Mafinahme.
Ebenso ist eine Modifikation der Pump-Probe-Strecke derart sinnvoll, dass die ausgekoppelte
Pumpenergie variiert werden kann, was im durchgefiihrten Experimente aufgrund eines Strahl-

teilers mit fester Intensitétsteilung (96%/4%) nicht moglich war.
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6 Zusammenfassung und Ausblick

Die vorliegende Arbeit beschreibt die Entwicklung und erste Anwendung rontgenoptischer Ver-
fahren aus den Bereichen Interferometrie, Mikroskopie und Spektroskopie im Spektralbereich
um 13 nm Wellenldnge an einer Hohe-Harmonische-Quelle basierend auf der Frequenzverviel-
fachung eines Titan:Saphir-fs-Laserpulses. Zur Konzeption und anschliefenden Durchfiihrung
dieser Anwendungen wurde die HH-Quelle hinsichtlich der Parameter Strahlprofil, Spektrum,

Kohérenzeigenschaften und Stabilitéit der emittierten Strahlung grundlegend charakterisiert.

Die Emission der hohen Harmonischen im untersuchten Spektralbereich erfolgt in einen
schwach divergenten Strahlungskegel von etwa 1 mrad Divergenz. Die Beleuchtung mit dem HH-
Strahl weist einen relativ hohen rdumlichen Kohérenzgrad auf, der jedoch iiber das Strahlprofil
nach auflen hin deutlich abnimmt. Die spektrale Verteilung der HH-Emission ldsst sich iiber
die in das Targetsystem eingekoppelte Laserintensitéit steuern und kann im Bereich des cut-off
zwischen einer quasi-kontinuierlichen Verteilung und einem linienartigen Spektrum mit diffe-
renzierten harmonischen Ordnungen variiert werden. Dies erlaubt prinzipiell eine Anpassung
hinsichtlich eines angeschlossenen Anwendungsexperimentes mit spezifischen Anforderungen an
die genutzte Strahlung. Die im Mittel innerhalb der Bandbreite einer einzelnen Harmonischen
bei 13 nm Wellenldnge nach dem Monochromator gemessene und fiir ein Anwendungsexperi-
ment zur Verfiigung stehende Photonenzahl betrigt (2 — 4) x 10° Photonen/s.

Die durchgefiihrten Anwendungsexperimente an der HH-Quelle umfassen sowohl rdumlich,
als auch spektral hochauflésende Verfahren. An den L-Absorptionskanten von Si und Al wur-
den XAFS-Messungen der chemischen Verschiebung mit einer spektralen Auflosung kleiner
1 eV durchgefiihrt, die in Verbindung mit dem entsprechenden Spektrographen die prinzipielle
Eignung der Hohen Harmonischen fiir diesem Zweck belegen. Die mogliche Erweiterung der Ab-
sorptionsspektroskopie um die Zeitdimension, die zeitaufgeloste X AFS-Spektroskopie, ist einer
der grundlegenden Vorteile der HH-Quelle. Zeitauflosungen von einigen 10 fs, die deutlich unter
denen anderer XUV-Quellen liegen, erscheinen mit den demonstrierten Verfahren méoglich. Ein
erstes proof of principle-Experiment wurde an optisch gepumptem Si durchgefiihrt, in dem die

erwartete, verstirkte XUV-Absorption der angeregten Probe nachgewiesen werden konnte.

Als abbildendes Verfahren konnte ein Rontgenmikroskop-Aufbau unter Verwendung eines
sphérischen Multilayers als Kondensor und einer Mikrozonenplatte als Objektiv realisiert wer-

den. Damit war es moglich, in Diatomeen Strukturen von 160 nm aufzulésen. Die Beugungs-
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6 Zusammenfassung und Ausblick

grenze der verwendeten Optik kann so trotz der relativ geringen Bandbreite der monochromati-
sierten Harmonischen fast erreicht werden. Die Perspektive fiir die Mikroskopie an HH-Quellen
ist deren Verwendbarkeit im Wasserfenster an der C-K-Kante, die den Zugang zu einer Vielzahl
biologisch relevanter Systeme bietet. Inshesondere die Zustandsdnderung der Elektronenkonfi-
gurationen in Biomolekiilen bei optischer Anregung, wie z.B. bei der Photosynthese, ist von
grundlegendem Interesse und kann an HH-Quellen mit Zeitauflosungen untersucht werden, die
unter den typischen Zeitskalen der ablaufenden Prozesse im Bereich weniger ps bis fs liegen.
Voraussetzung dafiir ist eine Ausdehnung des mit HHG zugénglichen Spektralbereiches mit
ausreichend hohen Photonenfliissen, wie sie im Bereich von 13 nm bereits heute erzeugt werden

konnen.

Die zeitlichen und raumlichen Kohérenzeigenschaften der HH-Strahlung erméglichen weiter
die Verwendung interferometrischer Techniken, was mittels eines Zonenplatteninterferometers
bei 13 nm Wellenléinge demonstriert wurde. Mit diesem Interferometer ist es gelungen, die
komplexe Brechzahl eines Testobjektes direkt {iber die Auswertung von Absorption und Pha-
senschiebung eines Interferogrammes zu bestimmen. Die grundlegende Moglichkeit, mit dem
Interferometer die Kohérenzfunktion der beleuchtenden Strahlung zu messen, wird noch durch
experimentelle Einschrankungen erschwert. Messungen der Kohérenzlédnge sind konsistent mit

den Ergebnissen aus der spektralen Charakterisierung.

Fiir alle beschriebenen Anwendungsexperimente gilt, dass aufgrund der benétigten Integra-
tionszeiten an der HH-Quelle bisher nur Prozesse untersucht werden kénnen, die reproduzier-
bar ablaufen und angeregt werden kénnen. Anregungen bei Intensitéten, die die Zerstérung der
Probe bedeuten, sind bisher nicht zugénglich. Die Ergebnisse der Anwendungsexperimente sind
ein erster Schritt auf dem Weg zur vollstéandigen Nutzung des Potentials der durch den HHG-
Prozess erzeugten XUV-Strahlung. Dies liegt in der Kombination der demonstrierten Methoden
mit einer hohen Zeitauflosung, die durch die Pulsstruktur der Harmonischen und die inhérente
Synchronisation mit dem Fundamentalpuls gegeben ist. Die bei 13 nm verfiigharen Photonen-
zahlen ermoglichen die Durchfithrung der beschriebenen Verfahren, fiir eine Verbesserung der
Auflésungsgrenzen und eine Reduzierung der Integrationszeiten ist ein erhohter Fluss in der
Probenebene wiinschenswert. Dazu kann eine Steigerung der Konversionseffizienzen beitragen,
die durch optimierte phase matching-Verfahren erreicht wird. Ein verfolgter Ansatz ist z.B. die
Verwendung von Hohlfasern als Target, die als Wellenleiter fiir Fundamentale und Harmonische
wirken und so die Wechselwirkungslidnge vergrofiern [83]. Ebenso ist die Erhohung der Laser-
pulsenergien und Wiederholraten Bestandteil der stdndigen Weiterentwicklung der verwendeten
Lasersysteme, die auch zur Verbesserung der Quellparameter beitragen wird. Eine noch bessere
Anpassung der optischen Systeme an die Eigenschaften der HH-Strahlung und die Anforderun-
gen des Experimentes kann die Nutzung der vorhandenen Fliisse zusétzlich optimieren. Zudem

erscheinen Maflnahmen zur zeitlichen und rdumlichen Stabilisierung der Quellen sinnvoll.

Eine deutliche Erh6hung der vorhandenen Photonenzahlen ist auch zum Erreichen des nicht-
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linearen Regimes im XUV und damit der nicht-linearen Rontgenoptik notwendig, wie die Un-
tersuchungen zur Fokussierbarkeit der hohen Harmonischen zeigen. Mit den genannten Erwei-
terungen der HH-Quellen ist nicht nur eine Erhéhung der Photonenzahlen im XUV verbunden.
Dies gilt auch fiir den Bereich des Wasserfensters, was in ersten Arbeiten realisiert ist [42]
und Untersuchungen an der Kohlenstoff-K-Kante erméglichen wird. Dariiber hinaus scheint die

Erzeugung von Strahlung bis in den Bereich einiger keV Photonenenergie realisierbar.

Neben den in Zukunft verfiigharen XUV-Quellen wie Freie Elektronen Laser oder Ront-
genlaser stellen Hohe Harmonische-Quellen als kompakte table-top-Systeme einen einfachen
Zugang zu gepulster, kohdrenter XUV- und Rontgenstrahlung dar, die aufgrund ihrer speziel-
len Quelleigenschaften ein breites Anwendungspotential fiir zeitaufgeloste Messungen im XUV

und zukiinftig auch im weichen Rontgenbereich bieten.
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A Abkiirzungsverzeichnis

BBO
BO
DIC
DOE
DQE
FEL
HH
HHG
MTF
ORZ
OTZ
PEEM
SNR
TGS
VIS
ZP
ZP1
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Barium-Borat, BaB,Oy
Beugungsordnung(en)

differentieller Interferenzkontrast
Diffractive Optical Element

Detective Quantum Efficiency

Freie Elektronen Laser

Hohe(n) Harmonische(n)
High-Harmonic-Generation
Modulations-Transfer-Funktion
Off-axis Reflexionszonenplatte

Off-axis Transmissionszonenplatte
Photo-Elektronen-Emissions-Mikroskop
Signal-Rausch-Verhéaltnis
Transmissionsgitterspektrograph
sichtbarer Teil des elektromagnetischen Spektrums
Zonenplatte(n)

Zonenplatteninterferometer



B Optikspezifikationen

Tabelle B.1: Spezifikationen der im Rahmen dieser Arbeit entwickelten und eingesetzten Zonenplatten:
Brennweite f bei A, Radius r, &uflere Strukturbreite Ar, Anzahl der Zonen Nzp und Apertur NAyzp.

ZP-Typ A [nm] f [mm)] r [pm)] Ar [nm] Nyp NAzp
HZP1 13.0 10.0 500 130 1923 0.050
HZP2 13.0 12.0 500 156 1603 0.042
HZP3 13.0 2.00 130 100 650 0.065

Tabelle B.2: Spezifikationen der im Rahmen dieser Arbeit eingesetzten Multilayer-Spiegel: Brennwei-
te f, Substratdurmesser d, Anzahl der Multilayerperioden Ny, Schichtdickenverhiltnis I', Doppel-
schichtdicke dyp,. Die Reflektivitdten R sind fiir s-polarisiertes Licht fiir einen Einfallswinkel o von
15° zur Substratnormalen berechnet.

Substrate f[mm] | d [mm] | Ny | T | dyr [nm)] Ry [%]@QA [nm]
plan/plan 00 /00 25.4 40 | 0.4 6.8 75 @ 12.8
sphérisch /plan 500/00 | 254 40 0.3 7.2 72 @ 13.6

Tabelle B.3: Spezifikationen der im Rahmen dieser Arbeit eingesetzten Off-Axis-Reflexionszonenplatte
(ORZ) in +1. Beugungsordnung;: Konstruktionswellenléinge Ao, Brennweite f, Einfallswinkel o, Beu-
gungsswinkel 8 bei A\g, mittlere Gitterkonstante d und Reflektivitdt R der Beschichtung bei Einfalls-

winkel « fiir Ag.

Optik Ao [nm]

f [mm] | «

Gitterstriche

R[%] @ a

MCORZ-20 | 12.30

200

3.75 | 10

16000

64 (Pd)

97



C Veroffentlichungen

Teile dieser Arbeit sind in folgenden Publikationen vercffentlicht:

Submicron extreme ultraviolet imaging using high-harmonic radiation
Wieland, M., Frueke, R., Wilhein, T., Spielmann, Ch., Pohl, M., Kleineberg, U.
Appl. Phys. Lett. 81 (14), 2520 (2002)

Zone-plate interferometry at 13 nm wavelength
Wieland, M., Wilhein, T., Spielmann, Ch., Kleineberg, U.
Appl. Phys. B 76, 885 (2003)

Towards time-resolved soft z-ray microscopy using high-harmonic radiation
Wieland, M., Spielmann, Ch., Westerwalbesloh, T., Heinzmann, U., Kleineberg, U., Wilhein, T.
eingereicht bei Ultramicroscopy (2004)

Spatial coherence characterization of a pulsed femtosecond high harmonic source in the EUV
spectral range

U. Kleineberg, M. Pohl, U. Heinzmann, M. Wieland, B. Schmidt, Th. Wilhein, Ch. Spielmann
eingereicht bei Appl. Opt. (2003)

Steering Attosecond FElectron Wave Packages with Light

Kienberger, R., Hentschel, M., Uiberacker, M., Spielmann, Ch., Kitzler, M., Scinzi, A., Wieland,
M., Kleineberg, U., Heinzmann, U., Drescher, M., Krausz, F.

Science 297, 1144 (2002)

Konferenzbeitrige:

98

Sub-micron imaging in the EUV-spectral range using high harmonic radiation
Wieland, M., Frueke, R., Wilhein, T., Spielmann, Ch., Pohl, M., Kleineberg, U.
in: X-Ray Microscopy, J. Phys. IV Proceedings 104, 149 (2003)

Hohe Harmonische im EUV: Charakterisierung und erste Anwendungen
Wieland, M., Friike, R., Wilhein, T., Kleineberg, U., Pohl, M., Spielmann, C., Krausz, F.
in: Fortschritt-Berichte VDI, Reihe 17, Band 231, 260-266 (2003)

Application of high-harmonic radiation for interferometry and spectroscopy
Wieland, M., Wilhein, T., Kleineberg, U., Heinzmann, U., Spielmann, Ch.
in: Ultrafast Optics IV, Springer Series in Optical Sciences, im Druck (2003)



Literaturverzeichnis

1]

ANDO, M., R. FRAHEM und G. WiLLiamMS (EDs.): Focus on X-ray Microscopy. Synchrotron
Radiation News, 16(3), 2003.

ANTOINE, P., A. L’HUILLIER und M. LEWENSTEIN: Attosecond pulse trains using high-order
harmonics. Phys. Rev. Lett., 77(7):1234, 1996.

ATTwWOOD, D.: Soft X-rays and Extreme Ultraviolet Radiation. Cambridge University Press,
Cambridge, 1999.

BALTUSKA, A., TH. UDEM, M. UIBERACKER, M. HENTSCHEL, E. GOULIELMAKIS, CH. GOHLE,
R. HoLZWARTH, V. S. YAKOVLEV, A. SciNnzl, T. W. HANSCH und F. KrRAUSZ: Attosecond
control of electronic processes by intense light fields. Nature, 421:611, 2003.

BARTELS, R. A., A. PauL, H. GREEN, H. C. KAPTEYN, M. M. MURNANE, S. BACKUS, I. P.
CHrisTOV, Y. L1u, D. ATTwooD und C. JACOBSEN: Generation of Spatially Coherent Light
at Fxtreme Ultraviolet Wavelengths. Science, 297:376, 2002.

BAuEr, M., K. L1, C. ANDREAD, R. ToBEY, J. GLAND, M. M. MURNANE und H. C.
KAPTEYN: Direct Observation of Surface Chemistry Using Ultrafast Soft-X-Ray Pulses. Phys.
Rev. Lett., 87(2):5501-1, 2001.

BECKER, W., S. LoNG und J. K. McCIVER: Higher-harmonic production in a model atom with
short-range potential. Phys. Rev. A, 41(7):4112, 1990.

Beck, M., U. Vogar, I. WiLL, A. LiERO, H. STIEL, W. SANDNER und T. WILHEIN: A pulse-

train laser driven XUV-source for picosecond pump-probe experiments in the water window. Opt.
Comm., 190:317, 2001.

BENDER, S.: Strukturaufklirung amorpher Festkdrper mittels Riontgenabsorptionsspektroskopie
im Nahkantenbereich. Dissertation, Physikalisches Institut, Universitdt Bonn, 1999.

BERGLUND, M., L. RyMELL, M. PEUKER, T. WILHEIN und H. M. HERrTz: Compact water
window z-ray microscopy. J. Micr., 197:268, 2000.

Bonsg, J., S. BAubpAcH, J. KRUGER, W. KAUTEK und M. LENZNER: Femtosecond laser
ablation of silicon-modification treshholds and morphology. Appl. Phys. A, 74:19, 2002.

BORN, M. und E. WoLF: Principles of optics. Cambridge University Press, Cambridge, 6.
Auflage, 1980.

BRrABEC, T. und F. KrAUSZ: Intense few-cycle laser fields: Frontiers of nonlinear optics. Rev.
Mod. Phys., 72(2):545, 2000.

BURNETT, N. H., C. KAN und P. B. CorkUM: Ellipticity and polarization effects in harmonic
generation in ionizing neon. Phys. Rev. A, 51(5):R4318, 1995.

CENTER FOR X-RAYy OpTics, BERKELEY: Multilayer Refilectivity. http://www-
cxro.lbl.gov /optical _constants/multi2.html, 2003.

99



Literaturverzeichnis

[16]

[17]

[29]

[30]

[31]

100

CENTER FOR X-RAy OptiCS, BERKELEY: X-ray Interactions with Matter. http://www-
crxo.lbl.gov /optical_constants/, 2003.

CHANG, C., E. ANDERSON, P. NAULLEAU, E. GULLIKSON, K. GOLDBERG und D. ATTWOOD:

Direct measurement of index of refraction in the extreme-ultraviolet wavelength region with a
novel interferometer. Opt. Lett., 27(12):1028, 2002.

CHANG, C., P. NAULLEAU, E. ANDERSON und D. ATTWOOD: Spatial coherence characterization
of undulator radiation. Opt. Comm., 182:25, 2000.

CHANG, Z., A. RunbpQuist, H. WANG, M. M. MURNANE und H. C. KAPTEYN: Generation
of coherent soft x-rays at 2.7nm using high harmonics. Phys. Rev. Lett., 79(16):2967, 1997.

CHEN, J. M., J. K. Simons, K. H. TAN und R. A. ROSENBERG: Correlation between inter-
atomic distances and the z-ray-absorption near-edge structure of single-crystal sapphire. Phys.
Rev. B, 48(14):10047, 1993.

Caristov, I. P., M. M. MURNANE und H. C. KAPTEYN: High-harmonic generation of atto-
second pulses in the ’single-cycle’ regime. Phys. Rev. Lett., 78(16):1251, 1997.

CONSTANT, E., D. GARZELLA, P. BREGER, E. MEVEL, CH. DORRER, C. LE BLANC, F. SA-
LIN und P. AGOSTINI: Optimizing High Harmonic Generation in Absorbing Gases: Model and
Ezperiment. Phys. Rev. Lett., 82(8):1668, 1999.

CORKUM, P. B.: Plasma Perspective on Strong-Field Multiphoton Ionization. Phys. Rev. Lett.,
71(13):1994, 1993.

CorkKUM, P. B., N. H. BURNETT und M. Y. IvANOV: Subfemtosecond pulses. Opt. Lett.,
19(22):1870, 1994.

Daipo, H.: Review of soft z-ray laser researches and development. Rep. Prog. Phys., 65:1513,
2002.

Davip, C., B. NOHAMMER und H. SoLAK: Differential x-ray phase contrast imaging using
shearing interferometry. Appl. Phys. Lett., 81(17):3287, 2002.

Davis, K. B., M.-O. MEwWEs, M. R. ANDREWS, N. J. VAN DRUTEN, D. S. DURFEE, D. M.
KURN und W. KETTERLE: Bose-FEinstein Condensation in a Gas of Sodium Atoms. Appl. Phys.
Lett., 75(22):3969, 1995.

DELMOTTE, F., M.-F. RAVET, F. BRIDOU, F. VARNIERE, P. ZEITOUN, S. HUBERT, L. VANBO-
STAL und G. SOULLIE: X-ray-ultraviolet beam splitters for the Michelson interferometer. Appl.
Opt., 41(28):5905, 2002.

Descamps, D., C. LyNGA, J. NORIN, A. L’HUILLIER, C.-G. WAHLSTROM, J.-F. HERGOTT,
H. MERDJI, P. SALIERES, M. BELLINI und T. W. HANSCH: Eztreme ultraviolet interferometry
measurements with high-order harmonics. Opt. Lett., 25(2):135, 2000.

D1 FaBrizio, E.; D. Cojoc, S. CABRINI, B. KAuLicH, J. Susini, P. Facct und T. WILHEIN:

Diffractive optical elements for differential interference contrast x-ray microscopy. Opt. Expr.,
11(19):2278, 2003.

DitMmire, T., T. DONELLY, A. M. RUBENCHIK, R. W. FALCONE und M. D. PERRY: Calcula-

tion and Measurement of High Order Harmonic Conversion Yields in Helium. J. Opt. Soc. Am.
A 13(3):406, 1996.



Literaturverzeichnis

[32]

[36]

[37]

[43]

[44]
[45]

[46]
[47]

Ditmirg, T., E. T. GUMBRELL, R. A. SmiTH, J. W. G. TiscH, D. D. MEYERHOFER und

M. H. R. HUTCHINSON: Spatial coherence measurement of soft z-ray radiation produced by high
order harmonic generation. Phys. Rev. Lett., 77(23):4756, 1996.

DitMiRE, T., D. D. MEYERHOFER, J. W. G. TiscH, R. A. SMiTH, E. T. GUMBRELL und
M. H. R. HUTCHINSON: Spatial coherence of short wavelength high-order harmonics. Applied
Phys. B, 65:313, 1997.

DowNER, M. C. und C. V. CHANK: Ultrafast heating of silicon on sapphire by femtosecond
optical pulses. Phys. Rev. Lett., 56:761, 1986.

DRESCHER, M., M. HENTSCHEL, R. KIENBERGER, G. TEMPEA, CH. SPIELMANN, G. A. REI-
DER, P. B. COrRKUM und F. KrRAUSZ: X-ray pulses approaching the attosecond frontier. Science,
291:1923, 2001.

DRESCHER, M., P. SIFFALOVIC, M. SPIEWECK und U. HEINZMANN: Applicability of monochro-
matized high harmonic extended ultraviolet radiation for inner-shell photoelectron spectroscopy.

J. Elec. Spec. Rel. Phen., 127(1-2):103, 2002.

FiLevich, J., K. KANizAy, M. C. MARCONI und J. J. CHILLA, J. L. A. ROCCA: Dense

plasma diagnostics with an amplitude division soft-z-ray laser interferometer based on diffraction
gratings. Opt. Lett., 25(5):356, 2000.

FiLevich, J., J. J. Rocca, E. JANKOWSKA, E. C. HAMMARSTEN, K. KaNizay, M. C. MAR-
CONI, S. J. MooN und V. N. SHLYAPTSEV: Two-dimensional effects in laser-created plasmas
measured with soft-r-ray laser interferometry. Phys. Rev. E, 67:056409, 2003.

FLETTNER, A., J. GUNTHER, M. B. MaAsoN, U. WEICHMANN, R DUREN und G. GERBER:
High harmonic generation at 1 kHz repetition rate with a pulsed valve. Appl. Phys. B, 73:129,
2001.

FRUKE, R.: RheinAhrCampus Remagen, Fachhochschule Koblenz. private Mitteilung, 2003.

GASKILL, J. D.: Linear Systems, Fourier Transforms, and Optics. Wiley&Sons, New York,
1978.

GIBSON, E. A., A. PauL, N. WAGNER, R. TOBEY, D. GAuDIOSI, S. BACKUS, . P. CHRISTOV,
A. AqQuira, E. M. GuLLIKsON, D. T. ATtwooD, M. M. MURNANE und H. C. KAPTEYN:
Coherent Soft X-ray Generation in the Water Window with Quasi-Phase Matching. Science,
302:95, 2003.

GOULIELMAKIS, E., G. NERSISYAN, N. A. PAPADOGIANNIS, D. CHARALAMBIDIS, G. D. Ts-
AKIRIS und K. WITTE: A dispersionless Michelson interferometer for the characterization of
attosecond ulses. Appl. Phys. B, 74:197, 2002.

HAKEN, H.: Molekiilphysik und Quantenchemie. Springer, Berlin, 3. Auflage, 1998.

HaMBACH, D.: Elektronenstrahllithographische Herstellung von Reflexionszonenplatten fiir die
Plasmadiagnostik im weichen Rontgenbereich. Diplomarbeit, Institut fiir Rontgenphysik, Georg-
August-Universitdt Gottingen, 1997.

HeLL, S. W.: Toward fluorescence nanoscopy. Nature Biotechnology, 21(11):1347, 2003.

HENKE, B. L., E. M. GULLIKSON und J. C. DAvVIS: X-ray interactions: photoabsorption, scat-
tering, transmission and reflection at E=50-30000eV, Z=1-92. At. Data and Nucl. Data Tables,
54:181, 1993.

101



Literaturverzeichnis

[48]

[49]

[50]

[56]

[57]

102

HENTSCHEL, M., R. KIENBERGER, CH. SPIELMANN, G. A. REIDER, N. MILOSEVIC, T. BRA-
BEC, P. CorkuUM, U. HEINZMANN, M. DRESCHER und F. KRAUSZ: Attosecond metrology.
Nature, 414:551, 2001.

HuTtcHINSON, 1. H.: Principles of Plasma Diagnostics. Cambridge University Press, Cambridge,
1987.

JACOBSEN, C., S. WiLLiaMs, E. ANDERSON, M. T. BROWNE, C. J. BUCKLEY, D. KERN,
J. Kirz, M. RIVERS und X. ZHANG: Diffraction-limited imaging in a scanning transmission
z-ray microscope. Opt. Comm., 86:351, 1991.

JOHANSSON, G. A.; A. HOLMBERG, H. M. HERTZ und M. BERGLUND: Design and performance
of a laser-plasma-based compact soft x-ray microscope. Rev. Sci. Instr., 73(3):1193, 2002.

JOYEUX, D., F. POLACK und D. PHALIPPOU: An interferometric determination of the refractive

part of optical constants for carbon and silver across soft x-ray absorption edges. Rev. Sci. Instr.,
70(7):2921, 1999.

KALMAN, P.: Hindering effect of an intense laser field in near-absorption-edge laser-assisted
z-ray absorption. Phys. Rev. A, 39:3200, 19809.

KIENBERGER, R.: Sub-Femtosecond XUV Pulse Generation and Measurement. Dissertation,
Institut fiir Photonik, Technische Universitdt Wien, 2002.

KIENBERGER, R., M. HENTSCHEL, M. UIBERACKER, CH. SPIELMANN, M. KITZLER, A. SCINZI,
M. WIELAND, U. KLEINEBERG, U. HEINZMANN, M. DRESCHER und F. KRAUSZ: Steering
Attosecond Electron Wave Packages with Light. Science, 297:1144, 2002.

KLEINEBERG, U.: Institut fiir Oberflichen- und Molekiilphysik, Universitit Bielefeld, Bielefeld.
private Mitteilung, 2003.

KLEINEBERG, U., D. MENKE, F. HAMELMANN, U. HEINZMANN, O. SCHMIDT, G. H. FECHER
und G. SCHONHENSE: Photoemission microscopy with microspot-XPS by use of undulator ra-
diation and a high-troughput multilayer monochromator at BESSY. J. Elec. Spec. Rel. Phen.,
101-103:931, 1999.

KoBAyasHI, Y., T. OHNO, T. SEKIKAWA, NABEKAWA Y. und S. WATANABE: Pulse width
measurement of high-order harmonics by autocorrelation. Appl. Phys. B, 70:389, 2000.

Konpo, K., N. SARAKURA, K. SAJIKI und S. WATANABE: High-oder harmonic generation by
ultrashort KrF and Ti:sapphire lasers. Phys. Rev. A, 47(4):2480, 1993.

KovACEv, M., Y. MAIRESSE, E. PRIORI, H. MERDJI, O. TCHERBAKOFF, P. MONCHICOURT,
P. BREGER, E. MEVEL, E. CONSTANT, P. SALIERES, B. CARRE und P. AGOSTINI: Temporal
confinement of the harmonic emission through polarization gating. Eur. Phys. J. D, 26:79, 2003.

KRrAUSE, J. L., K. J. SCHAFER und K. C. KULANDER: High-Order Harmonic Generation from
Atoms and Ions in the High Intensity Regime. Phys. Rev. Lett, 68:3535, 1992.

KRAUSE, M. O.: Atomic Radiative and Radiationless Yields for K and L-Shells. J. Phys. Chem.
Ref. Data, 8:307, 1979.

LE DEROFF, L., P. SALIERES, B. CARRE, D. JOYEUX und D. PHALIPPOU: Measurement of

the degree of spatial coherence of high-order harmonics using a Fresnel-Mirror interferometer.
Phys. Rev. A, 61:3802-1, 2000.



Literaturverzeichnis

[64]

[30]

[81]

Lee, D. G., J. J. Park, J. H. SUNG und C. N. NAM: Wave-front phase measurement of

high-order harmonics beams by use of point-diffraction interferometry. Opt. Lett., 28(6):480,
2003.

LENGLER, B.: Linsensysteme fiir Rintgenstrahlung. Spektrum der Wissenschaft, 4:25, 1997.

LEWENSTEIN, M., PH. BaALcou, M. Yu. Ivanov, A. L’HUILLIER und P. B. CorRkuUM: Theory
of high-harmonic generation by low-frequency laser fields. Phys. Rev. A, 49(3):2117, 1994.

L’HUILLIER, A. und P. BALCOU: High order harmonic generation in rare gases with a 1-ps
1053-nm laser. Phys. Rev. Lett., 70(6):774, 1993.

L’HUILLIER, A., P. BALcOU und L. A. LOMPRE: Coherence and resonance effects in high-order
harmonic generation. Phys. Rev. Lett., 68(2):166, 1992.

L’HUILLIER, A., M. LEWENSTEIN, P. SALIERES, P. BALcou, J. LARSSON und C.-G. WAHL-
STROM: High-order Harmonic-generation cutoff. Phys. Rev. A, 48:R3433, 1993.

L’HuiLLIER, A., K. J. SCHAFER und K.C. KULANDER: High-order harmonic generation in
Xenon at 1064nm: The role of phase matching. Phys. Rev. Lett., 66(17):2200, 1991.

LINDE, D. vON DER und K. RzZAZEWSKI: High-order optical harmonic generation from solid
surfaces. Appl. Phys. B, 63:499, 1996.

LINDE, D. vON DER und K. SOKOLOWSKI-TINTEN: X-ray Diffraction Experiments with Fem-
tosecond Time Resolution. J. Mod. Opt., 50:683, 2003.

MACKLIN, J. J., J. D. KMETEC und C. L. GORDON: High-order harmonic generation using
intense femtosecond pulses. Phys. Rev. Lett., 70:766, 1993.

MICHETTE, A.G.: Optical Systems for soft X-Rays. Plenum Press, New York, London, 1986.

Murry, M. V. R. K.: Common-Path Interferometry using Fresnel Zone-Plates. J. Opt. Soc.
Am., 53(5):568, 1962.

NAkANO, H.; Y. GoTo, P. Lu, T. NISHIKAWA und N. UESUGIL: Time-resolved soft x-ray absorp-
tion spectroscopy of silicon using femtosecond laser plasma z-rays. Appl. Phys. Lett., 75(16):2350,
1999.

NIEMANN, B.; D. RupoLpPH und G. SCHMAHL: Soft X-ray imaging zone plates with large zone
numbers for microscopic and spectroscopic applications. Opt. Comm., 12(2):160, 1974.

NiEMANN, B.; D. RupoLPH und G. SCHMAHL: X-Ray Microscopy with synchrotron radiation.
Applied Optics, 15:1886, 1976.

NisoL1, M., E. PRIORI, G. SANSONE, S. STAGIRA, G. CERULLO, S. DE SILVESTRI, C. ALTUCCI,
R. Bruzzesge, C. DE Lisio, P. VILLORESI, L. POLETTO, M. PASCOLINI und G. TONDELLO:

The role of beam profile in high-order harmonic generation by few-optical-cycle pulses. Appl.
Phys. B, 74(Suppl.):S11, 2002.

NisoL1i, M., S. STAGIRA, S. DE SILVESTRI, O. SVELTO, S. SARTANIA, Z. CHENG, M. LENZNER,

CH. SPIELMANN und F. KrRAUSZ: A novel-high energy pulse compression system: generation of
multigigawatt sub-5-fs pulses. Appl. Phys. B, 65:189, 1997.

NUGENT-GLANDORF, L., M. SCHEER, D. A. SAMUELS, V. BIERBAUM und S. R. LEONE: A
laser-based instrument for the study of ultrafast chemical dynamics by soft z-ray-probe photo-
electron spectroscopy. Rev. Sci. Instrum., 73(4):1875, 2002.

103



Literaturverzeichnis

[82]

[83]

[84]

[85]

[96]

[97]

[98]

104

NUGENT-GLANDORF, L., M. SCHEER, D. A. SAMUELS, A. M. MULHISEN, E. R. GRANT,
X. YANG, V. BIERBAUM und S. R. LEONE: Ultrafast time-resolved soft xz-ray photoelectron
spectroscopy of dissociating Bro. Phys. Rev. Lett., 87(19):193002-1, 2001.

PauL, A. A., R. A. BARTELS, R. TOBEY, H. GREEN, S. WEIMAN, I. P. CHRIsTOV, M. M.
MURNANE, H. C. KAPTEYN und S. BACKUS: Quasi-phase-matched generation of coherent
extreme-ultraviolet light. Nature, 421:51, 2003.

PauL, P. M., E. S. ToMmA, P. BREGER, G. MULLOT, F. AUGE, PH. BALcou, H. G. MULLER

und P. AGOSTINI: Observation of a train of attosecond pulses from high harmonic generation.
Science, 292:1689, 2001.

PoHL, M.: Aufbau und Charakterisierung einer Undulatorbeamline bei BESSY II fiir EUV-
Photoemissionsmikroskopie an organischen Nanoschichten und Nanoinseln auf Silizium. Disser-
tation, Falultdt fiir Physik, Universitéit Bielefeld, 2002.

Porack, F., D. JOYEUX, J. SVATOS und D. PHALIPPOU: Applications of wavefront division
interferometers in soft z-rays. Rev. Sci. Instr., 66(2):2180, 1995.

PROXITRONIC: Phosphor screens and image sensifiers. http://www.proxitronic.de, 2003.
Rocca, J. J.: Table-top soft x-ray lasers. Rev. Sci. Instr., 70(10):3799, 1999.

RuporLpH, W. und J.-C. DIELS: Ultrashort laser pulse phenomena. Academic Press, San Diego,
1999.

RunbpqQuisT, A., C. G. DURFEE, Z. CHANG, C. HERNE, S. BAckUs, M. M. MURNANE und
H. C. KAPTEYN: Phase-matched generation of coherent soft z-rays. Science, 280:1412, 1998.

SALIERES, P., A. L’HUILLIER, P. ANTOINE und M. LEWENSTEIN: Study of the spatial and
temporal coherence of high order harmonics. Adv. At., Mol., Opt. Phys, 41:83, 1999.

SALIERES, P., A. L’HUILLIER und M. LEWENSTEIN: Coherence Control of High-Order Harmo-
nics. Phys. Rev. Lett., 74(19):3776, 1995.

SCHAFERS, F.: Multilayers for the EUV /soft X-ray range. Physica B, 283:119, 2000.

ScHMAHL, G., D. RupoLprH, P. GUTTMANN, G. SCHNEIDER, J. THIEME und B. NIEMANN:
Phase contrast studies of biological specimens with the X-ray microscope at BESSY. Rev. Sci.
Instr., 66(2):1282, 1985.

SCHNEIDER, G., G. DENBEAUX, E. ANDERSON, B. BATES, A. PEARSON, M. MEYER, E. ZECH,
D. HAMBACH und E. STACH: Dynamical X-ray microscopy investigation of electromigration in
passivated inlaid Cu interconnect structures. Appl. Phys. Lett., 81:2535, 2002.

SCHNURER, M., Z. CHENG, M. HENTSCHEL, F. Krausz., T. WILHEIN, D. HAMBACH,
G. SCHMAHL, M. DRESCHER, Y. LIM und U. HEINZMANN: Few-cycle driven XUV laser har-
monics: generation and focussing. Appl. Phys. B., 70 (Suppl.):227, 2000.

SCHNURER, M., Z. CHENG, M. HENTSCHEL, G. TEMPEA, P. KALMAN, T. BRABEC und

F. Krausz: Absorption limited generation of coherent ultrashort soft x-ray pulses. Phys. Rev.
Lett., 83(4):722, 1999.

SCHNURER, M., CH. SPIELMANN, P. WOBRAUSCHEK, C. STRELI, N.H. BURNETT, C. KAN,
P. WoBRAUSCHEK, K. FERENC, R. KopPPITSCH, Z. CHENG, T. BRABEC und F. KRAUSZ:
Coherent 0.5 keV X-Ray Emission from Helium Driven by a Sub-10-fs-Laser. Phys. Rev. Lett.,
80(15):3236, 1998.



Literaturverzeichnis

[99]

[100]

[101]

[102]

103]

[104]

[105]

[106]

107]

[108]

[109]

[110]

[111]

112]

[113]
[114]

[115]

[116]

SCHNURER, M., C. STRELI, P. WOBRAUSCHEK, M. HENTSCHEL, R. KIENBERGER, CH. SPIEL-
MANN und F. KrAusz: Femtosecond X-ray fluorescence. Phys. Rev. Lett., 85:3392, 2000.

SCHOENLEIN, R. W., S. CHATTOPADHYAY, H. H. W. CHONG, T. E. GLOVER, P. A. HEIMANN,
C. V. SHANK, A. A. ZHOLENTS und M. S. ZOLOTEREV: Generation of Femtosecond Pulses of
Synchrotron Radiation. Science, 287:2237, 2000.

SCcHULZE, D., M. DORR, G. SOMMERER, J. LUuDWIG, P.V. NICKLES, T. SCHLEGEL, W. SAND-
NER, M. DRESCHER, U. KLEINEBERG und U. HEINZMANN: Polarization of the 61st harmonic
from 1053-nm radiation in neon. Phys. Rev. A, 57(4):3003, 1998.

SEKIKAWA, T., T. YAMAZAKI, Y. NABEKAWA und S. WATANABE: Femtosecond lattice relaxa-
tion induced by inner-shell excitation. J. Opt. Soc. Am. B, 19:1941, 2002.

SHIN, H. J., D. G. LEE, Y. H. CHA, K. H. HONG und C. N. NaM: Generation of Nondia-
batic Blueshift of High Harmonics in an Intense Femtosecond Laser Field. Phys. Rev. Lett.,
83(13):2544, 1999.

SuiN, H. J., D. G. LEg, Y. H. CHa, J.-H. Kim, K. H. HONG und C. N. NAM: Nondiabatic
blueshift of high-order harmonics from Ar and Ne atoms in an intense femtosecond laser field.
Phys. Rev. A, 63(5):3407-1, 2001.

SIFFALOVIC, P., M. DRESCHER, M. SPIEWECK, T. WIESENTHAL, Y. C. LiM, R. WEIDNER,
A. EL1zAROV und U. HEINZMANN: Laser-based Apparatus for Extended Ultraviolet Femtosecond
Time-resolved Photoemission Spectroscopy. Rev. Sci. Instr., 72:30, 2001.

SMARTT, R. N.: Zone plate interferometer. Appl. Opt., 13(5):1093, 1974.

SNIGIREV, A., V. KOHN, I. SNIGIREVA und B. LENGLER: A compound refractive lens for focu-
sing high-energy X-rays. Nature, 384:49, 1996.

SORET, J.: Uber die durch Kreisgitter erzeugten Diffraktionsphinomene. Annalen der Physik
und Chemie, 156:99, 1875.

SPIELMANN, CH.: Physikalisches Institut EP1, Fakultdt fur Physik, Universitit Wiirzburg. pri-
vate Mitteilung, 2003.

SPIELMANN, CH., N. H. BURNETT, S. SARTANIA, R. KOPPITSCH, M. SCHNURER, C. KAN,
M. LENZNER, P. WOBRAUSCHEK und F. KRAUSZ: Generation of Coherent X-rays in the Water
Window Using 5-Femtosecond Laser Pulses. Science, 278:661, 1997.

SPILLER, E.: Soft z-ray optics. SPIE Optical Engineering Press, Bellingham, 1994.

STEEL, W. H.: Interferometry. Cambridge Studies in Modern Optics 1. Cambridge University
Press, Cambridge, 2nd Auflage, 1987.

STEVENS, R. F.: Zone-Plate Interferometers. J. Mod. Opt., 35:75, 1988.
STOEHR, J.: NEXAFS-Spectroscopy. Springer, Berlin, 1996.

Szipocs, R., K. FERENC, CH. SPIELMANN und F. KRAUSZ: Chirped multilayer coatings for
broadband dispersion control in femtosecond lasers. Opt. Lett., 19(3):201, 1994.

THIEME, J.: Beugungstheoretische Rechnungen zu den Abbildungseigenschaften von Zonen-
platten in der Réntgenmikroskopie. Dissertation, Institut fiir Rontgenphysik, Georg-August-
Universitat Gottingen, 1988.

105



Literaturverzeichnis

[117)

[118]

[119]

[120]

[121]

[122]

[123]

[124]

[125]

[126]

[127]

128

106

THOMSEN, B. und E. WOLF: Two-beam interference with partially coherent light. J. Opt. Soc.
Am., 46(10):895, 1957.

THOMSON, A. C. und D. VAUGHAN (EDS.): X-Ray Data Booklet. Lawrence Berkeley Natiaonal
Laboratory, Berkeley, California, 2001.

Tsiuivis, G., J. KuTzNER und H. ZACHARIAS: Photoemission study of clean and c¢(4x2)-2C0O
covered Pt (111) using high-harmonic radiation. Appl. Phys. A, 76:743, 2003.

VALENTIN, C., D. DOUILLET, S. KAzAMIAS, TH. LEFROU, G. GRILLON, F. AUGE, G. MULLOT,
PH. BALCOU, P. MERCERE und PH. ZEITOUN: Imaging and quality assessment of high-harmonic
focal spots. Opt. Lett., 28(12):1049, 2003.

VISSER, M., R. CONSTANTINESCU, P. HEGEMAN, J. JONKERS, M. DEKKER, E. Louis und

D. HAMBACH: A shearing interferometer to characterize EUV optics with a laser plasma source.
Proc. Spie, 3997:733, 2000.

WILHEIN, T.: Gediinnte CCDs: Charakterisierung und Anwendungen im Bereich weicher Ront-

genstrahlung. Dissertation, Institut fiir Rontgenphysik, Georg-August-Universitit Gottingen,
1994.

WILHEIN, T., D. ALTENBERND, U. TEUBNER, E. FORSTER, R. HASSNER, W. THEOBALD und

R. SAUERBREY: X-ray brilliance measurements of a subpicosecond laser plasma using an off-axis
reflection zone plate. J. Opt. Soc. Am., 15:1235, 1998.

WiLHEIN, T., D. HAMBACH, B. NIEMANN, M. BERGLUND, L. RYyMELL und H. M. HERTZ:

Off-axis reflection zone plate for quantitative soft xz-ray source characterization. Appl. Phys.
Lett., 71:190, 1997.

WILHEIN, T., B. KavLicH, E. D1 FaBRizIO, F. ROMANATO, S. CABRINI und J. SUSINI: Dif-

ferential interference contrast x-ray microscopy with submicron resolution. Appl. Phys. Lett.,
78(14):2082, 2001.

WILHEIN, T., B. KAULICH und J. SUSINI: Two zone plate interference contrast microscopy at
4 keV photon energy. Opt. Comm., 193:19, 2001.

WILHEIN, T., S. REHBEIN, D. HAMBACH, M. BERGLUND, L. RYyMELL und H. M. HERTZ:
A slit grating spectrograph for quantitative soft z-ray spectroscopy. Rev. Sci. Instr., 70(3):1694,
1999.

ZEWAIL, A. H.: Femtochemistry: Atomic-scale dynamics of the chemical bond using ultrafast
lasers. J. Phys. Chem., 104:5660, 2000. adapted from the Nobel lecture.



Dankeschon

An dieser Stelle gilt mein herzlichster Dank all denen, die zur erfolgreichen Umsetzung dieser
Arbeit einen grofien oder auch kleinen Teil beigetragen haben. Letztendlich wére ohne die zahl-
reich helfenden Héande und K&pfe nur ein Bruchteil der geschilderten Arbeit méglich gewesen.

Insbesondere mochte ich mich bedanken bei:

e Prof. Dieter Meschede fiir die herzliche Aufnahme als ,Externer® in seine Arbeitsgruppe

und die stete Zuversicht in den Erfolg meiner Arbeit.

e Prof. Thomas Wilhein fiir die sehr personliche fachliche Betreuung inklusive diverser

Exkursionen in die Tiefen und Geheimnisse der Fourier-Optik.

e Uli Vogt und Rolf Friike als Mitstreiter der Arbeitsgruppe in Remagen im alltéglichen

Kampf gegen die vielen kleinen und groflen Probleme.

e Martin Pohl fiir die gemeinsamen Messzeiten in Wien und an BESSY II und die Wahrheit
iiber Lebkuchen.

e Prof. Christian Spielmann fiir die tolle Zusammenarbeit und das ein oder andere vorziigli-

che Essen vom eigenen Herd.
e PD Ulf Kleineberg fiir die vielen Diskussionen rund um Harmonische und Co.
e Prof. Ferenc Krausz fiir die stete Unterstiitzung der Experimente in Wien.
e den Atto-Boys fiir das Schrauben am Laser und dem Zaubern der Harmonischen.

e Jochen Herbst fiir die fortlaufende Versorgung mit Folien jeglicher Art auch noch weit in

der Ferne und Daniel Weinreich fiir die Anfertigung der diffraktiven Optiken.

e allen Mitarbeitern des RheinAhrCampus in Remagen fiir die Unterstiitzung in vielen
Dingen, besonderer Dank geht an die mechanische und elektronische Werkstatt, die so

manche Idee in die Tat umgesetzt hat.

e den fleissigen Korrektur-LeserInnen des Manuskriptes.



	Einleitung
	Eigenschaften der Hohe-Harmonische-Strahlung
	Strahlungserzeugung und -ausbreitung
	Strahlungserzeugung: Atom-Licht-Wechselwirkung
	Strahlungsausbreitung

	Zeitstruktur hoher Harmonischer
	Zeitliche und räumliche Kohärenzeigenschaften

	Experimentelle Verfahren der XUV-Diagnostik
	Wechselwirkung von XUV-Strahlung mit Materie
	Röntgenoptische Elemente
	Optische Filter
	Grenzen konventioneller Optik
	Diffraktive Optik
	Multilayer-Spiegel

	Detektoren

	Charakterisierung der Hohe-Harmonische-Strahlung
	Experimenteller Aufbau
	Lasersystem und XUV-Quelle
	Vakuumsystem
	Monochromator

	Strahlprofil
	Spektrum
	Räumliche Kohärenz
	Fokussierbarkeit

	Röntgenoptische Verfahren mit Hohe-Harmonische-Strahlung im XUV
	Mikroskopie
	Vergrößerte Abbildung mit Zonenplatten
	XUV-Mikroskopie
	Diskussion

	Interferometrie
	Zonenplatteninterferometer
	Messungen der komplexen Brechzahl bei 100 eV
	Diskussion

	Spektroskopie
	Absorptionsspektroskopie
	Pump-Probe Spektroskopie an Si


	Zusammenfassung und Ausblick
	Abkürzungsverzeichnis
	Optikspezifikationen
	Veröffentlichungen
	Literaturverzeichnis



