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Gliederung

� Lasersystem

� Frequenzverschiebung durch
Erzeugung Harmonischer hoher Ordnung
(HOHG)

� Selektion der Harmonischen

� Photoelektronen-Spektroskopie
mit hoher Zeitauflösung
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CPA-Lasersystem

Titan-Saphir-
Oszillator

2-stufiger
Titan-Saphir
Verstärker

Dazzler

OPA

Kompressor

Strecker

800 nm
30 fs

1 kHz Wiederholrate
2.5 mJ

1015 W/cm2 (Fokus: 100 µm)

Nd:YVO4- +
YLF-Pumplaser

IR
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HOHGUV

fs-
PlasmaRöntgen
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Coulomb-
Potential-Topf

Potential-
Barriere

Laserfeld

I≈1014 W

cm 2
� E≈108 V
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z. B.
40 fs @ 800 nm @ 1.6 mJ

Fokus Ø 100 µm

WW  Atom – starkes E-Feld

Laser

Nicht nur eine Störung !



1.   Multiphoton Anregung
& „Ionisation“

2.   WW mit Laserfeld
& Rückstoß

z. B.
„Tunneling assisted MPI“

( q = 3, 5, 7, ... )

ħω0

q ħω0
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� Rekombination nur in linear polarisierten Feldern

� Vollständige Ionisation vermeiden !

HOHG: 3-Stufen Modell [ 1 ]

3. Rekombination
& Emission von Strahlung

?

[ 1 ]  CORKUM Physical Review Letters 71, 1994 (1993)



Verschiedene Methoden

Gas-Strahl

Elelgasgefüllter
Hohlwellenleiter

Gas-Zelle
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im Gasmedium

� geführte Anregungswelle

� geringerer Gasverbrauch

� Anbindung an UHV

evakuiertes
Spektrometer

Fundamentale

40nm

Detektor
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W Cut Off=qmax ħω0≈W ion+
3,17 W P

[ 2 ]  KRAUSE et al. Physical Review Letters 68, 3535 (1992)

[ 2 ]

HOHG Spektrum   &  „Cut-off”

[ 3 ]  PROTOPAPAS et al. Rep. Prog. Phys. 60, 389 (1996)

[ 3 ]

Newtonsche Bewegungsgleichung für das Elektron:
d 2x

dt 2
=

eE0

m
cos(ω0t)

ω
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Integration liefert:
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Die Modelle (1)

Order q Cut-Off

Plateau
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P. Corkum (1993) Rückstoß Bild

� Quantenmechanik, TDSE
� Quasistatisches externes Feld
� Keine Entvölkerung des

Grundzustandes
� Elektron entsteht mit v = 0 bei x = 0

Keldysh´s Theorie (1965)
� Klassische Beschreibung
� Bezug zur Plasma Physik
� Kein Plateau

� Verwandt mit Keldysh´s Theorie
� Tunnel-Regime
� Quanteneffekte
� Ionisationsgrad Z

ADK Theorie (1986)
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[ 1 ] [ 4 ]

[ 4 ]  KELDYSH Sov. Phys.-JETP 20, 1307 (1965)

[ 5 ]  AMMOSOV Sov. Phys.-JETP 64, 1191 (1986)

[ 5 ]



Die Modelle (2)

M. Protopapas (1996) Bremsstrahlung
� Flache Spektren (Plateau)

z. B. Tong et. al. (2000) Ab Initio Berechnungen
& Monte Carlo Simmulationen

� Verschiedene numerische
Techniken zur Lösung der TDSE

� Keine neuen physikalischen 
Informationen

Order q Cut-Off

Plateau
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M. Lewenstein (1994) Ausbreitung des Elektronen-
Wellenpaketes
� Vollständige quanten-

mechanische Beschreibung

...
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[ 6 ]

[ 3 ]

[ 7 ]

[ 7 ]  TONG Phys. Rev. A 61, 021802 (2000)

[ 6 ]  LEWENSTEIN Phys. Rev. A 49, 2117 (1994)



Welche Ordnungen höchstens ?

≈W ion+3,17 W P

∝ I0λ0
2

�IOTBI∝W ion
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qmax ħ
ω0

Gas Ordung qmax

He 195
Ne 119
Ar 41

Pondermotorische Energie

Kritische Ionisations-Intensität

Historisches

Die ersten Gas-Harmonischen:

Die höchsten Gas-Harmonischen:
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CHANG et al. Physical Review Letters 79, 2967 (1997)
qmax = 297 (800nm @ 26fs, He)

FERRAY et al. J. Phys. B 21, L31 (1988)
qmax = 33 (1064nm @ 30ps, Ar)

� Impuls- Dauer des Anregungsimpulses beachten  !

[ 8 ]

[ 8 ]  MIAZAKI et. al. in LAMBROPOULOS et al. Multiphoton Prozesses, Inst. o. Phys., Bristol (1996)

Annahme:

?



Phasenanpassung

vphase (Laser)�v phase ( q-te Harmonische)=
!
0Phasengeschwindigkeiten

0=
!
q kω

�k q ω
=∆kPhasen-Fehlanpassung

⇒ Konversion 10 –6

⇒ 109 Photonen/Impuls/Harm.

5nJ @ 40nm @ 30fs @ 1kHz

Welche Effizienz ?
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Intensität der q-ten Harmonischen

[ 9 ]  MEYER et al. Phys. Rev. A 61, 063811 (2000)

[ 9 ]
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Reabsorption  & DämpfungPhasenanpassung
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Wellenlänge
25nm 35nm

29. 19.
21.23.25.

27.

30nm

☺ Verfügbarkeit

� Justage

� Dispersion

� Empfindlichkeit

� Preis
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Spektrum

Quelle

40fs

200...1000fs

Selektion der Wellenlänge (1)?

abbildendes Beugungs-Gitter



Selektion der Wellenlänge (2)

Multilagen-Spiegel

23. 25.21.19.

Reflex

Referenz

Si-Substrat

42,9nm Sc

42,9nm Si

0,3nm
C-Barriere-
schicht

...
insgesamt 20 Stapel

� Verfügbarkeit

☺ Justage

☺ Dispersion

☺ Empfindlichkeit

? Preis
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� Reflektivität ≈ 10%

� Bandbreite ?

[ 10 ]  S. BRAUN, IWS Dresden (2002)

[ 10 ]

40fs

40fs
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UV-Photoelektronen-Spektroskopie (UPS)
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CO @ Pd

Pd(111)

Beispiel CO @  Pd (111)
(mehrere Monolagen)
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CO @ Pd

Pd

Anwendung



UPS

Experiment im UHV

ToF-Spektrometer

Selektion d. Ordnung
(Spektrometer)

UHV

Probe

Anrege-Impuls

Abfrage-Impuls

� Anrege-Impuls → heiße Elektronen

� Abfrage-Impuls → Photoelektronen → Spektrum

HHG-
Erzeugung
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Pump-Probe-Technik

Anrege-Impuls
(Pump)

Abfrage-Impuls
(Probe)

Zeitdifferenz                   Wegdifferenz

� kein schneller Detektor erforderlich

� nachträgliche Rekonstruktion liefert hohe Zeitauflösung

15 µm x 2

30 µm x 2

100 fs

200 fs

Verzögerungs-
Strecke
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Resümee

� Mikrolithographie im extremen UV-Bereich

Physik

Industrie - Ausblick

Biophysik - Ausblick

� Ultrakurze Impulse im Wasser-Fenster (2,33 nm...4,37 nm)

� Laserimpulse mit      = 15 ... 50 nm  und         40 fs.

� Pump-Probe-Experimente (z. B. UPS) mit Femtosekunden-Zeitauflösung

� Ausblick: Echzeit-Bilder von ultraschnellen dynamischen Prozessen an Oberflächen

Danke ! Dr. P. Zhou - Dr. A. Atli - Prof. D. v. d. Linde -- Dr. M. Bauer - J. Beesley - Prof. M. Aeschlimann
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Polarisationsvektor

1-atomiges Gas⇒ Isotropie⇒ Symmetrie

�

ω0 3ω0
qω0

E 3=E 0
3 cos3 (ω0 t )∝Ê 0 (cos(ω0 t)+C cos(3ω0 t))

Warum   q = 3, 5, 7, ... ?

A1

P ∝χ⋅E

P (E )=�P (�E )

Nichtlineare Optik: χ=χ (E )
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Suszeptibilität

P NL

Symmetrie im Gasmedium?



A2

HOHG Impulsdauer

LOPT: Aber tatsächlich:

Gaußsches Strahlprofil:

Impulsdauer:

Iq∝I0
q Iq∝I0

A

I0
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τ
)
2
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)
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⇒ Die Harmonischen haben eine kürzere Impulsdauer als der Anregungsimpuls !

τq=

τ0

A

?


