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Light field driven streak-camera for single-shot
measurements of the temporal profile of XUV-
pulses from a free-electron laser

The Free Electron Laser in Hamburg (FLASH) is a source for highly in-
tense ultra short extreme ultraviolet (XUV) light pulses with pulse durations
of a few femtoseconds. Due to the stochastic nature of the light generation
scheme based on self amplified spontaneous emission (SASE), the duration
and temporal profile of the XUV pulses fluctuate from shot to shot. In this
thesis, a THz-field driven streak-camera capable of single pulse measurements
of the XUV pulse-profile has been realized. In a first XUV-THz pump-probe
experiment at FLASH, the XUV-pulses are overlapped in a gas target with
synchronized THz-pulses generated by a new THz-undulator. The electro-
magnetic field of the THz light accelerates photoelectrons produced by the
XUV-pulses with the resulting change of the photoelectron momenta depend-
ing on the phase of the THz field at the time of ionisation. This technique is
intensively used in attosecond metrology where near infrared streaking fields
are employed for the temporal characterisation of attosecond XUV-Pulses.
Here, it is adapted for the analysis of pulse durations in the few femtosecond
range by choosing a hundred times longer far infrared streaking wavelengths.
Thus, the gap between conventional streak cameras with typical resolutions
of hundreds of femtoseconds and techniques with attosecond resolution is
filled. Using the THz-streak camera, the time dependent electric field of the
THz-pulses was sampled in great detail while on the other hand the duration
and even details of the time structure of the XUV-pulses were characterized.

Zusammenfassung

Der Freie-Elektronen-Laser in Hamburg (FLASH) ist eine Quelle fiir hoch-
intensive ultrakurze extrem-ultraviolette (XUV)-Lichtpulse mit Pulsldngen
von einigen Femtosekunden. Die stochastische Natur der zur Erzeugung der
Strahlung benutzten Methode der selbstverstiarkten spontanen Emission (SA-
SE) fithrt zu Schuss zu Schuss Fluktuationen der Lénge und Zeitstruktur
der XUV-Pulse. Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine THz-Feld getriebe-
ne Streak-Kamera zur Einzelschussmessung der Zeitstruktur der XUV-Pulse
entwickelt. In diesem ersten XUV-THz Pump-Probe- Experiment bei FLASH
werden die XUV-Pulse in einem Edelgas mit synchronisierten THz-Pulsen
aus einem neuen THz-Undulator iiberlagert. Das elektrische Feld des THz-
Lichts wird benutzt, um von den XUV-Pulsen erzeugte Photoelektronen zu
beschleunigen, wobei die daraus resultierende Energieinderung von der Pha-



se des elektrischen Feldes zum Ionisationszeitpunkt abhéangt. Diese Messme-
thode stammt aus der Attosekunden-Metrologie, in der nah-infrarot-Licht
zur zeitlichen Charakterisierung von Attosekunden-XUV Pulsen verwendet
wird. Durch die Wahl einer etwa 100-fach ldngeren fern-infraroten Wellen-
lange des Lichtfeldes wird die Methode hier auf Zeitmessungen im Femtose-
kundenbereich iibertragen. Dadurch wird die Liicke zwischen Messmethoden
im Attosekundenbereich und konventionellen Streak-Kameras mit typischen
Auflésungen von einigen hundert Femtosekunden geschlossen. Mit der THz-
Streak-Kamera konnte zum einen das THz-Lichtfeld detailliert abgetastet,
zum anderen die Pulsldngen und z. T. auch die detaillierte Zeitstruktur ein-
zelner XUV-Pulse charakterisiert werden.
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Kapitel 1

Einleitung

Freie-Elektronen-Laser (FELs) sind neue Quellen fiir hochintensive ultrakur-
ze Lichtpulse im XUV bis Rontgenbereich, deren Spitzenintensitédt um mehre-
re Grofenordnungen iiber denen anderer Quellen liegt. Der Freie-Elektronen-
Laser in Hamburg (FLASH) ist dabei der erste FEL, mit dem sich Lichtpulse
im extrem ultravioletten (XUV) Wellenldngenbereich erzeugen lassen [A107].
Mehrere FELs mit denen Rontgenlicht mit Wellenldngen bis zu 1 Angstrém
erzeugt werden sollen, werden zurzeit gebaut [AT06a, AT06b, ST08a]. Die
hochintensive FEL-Strahlung ermoglicht neue Experimente in vielen Gebie-
ten der Physik, so konnten bei FLASH unter Anderem bereits Experimente
in der Rontgenbeugung [BT08|, Plasma- [Z*|, Cluster- [W02, BT|, Atom-
[ST, RT, ET, M*¢|, Molekiil- und Festkérperphysik durchgefithrt werden.
Neben der extrem hohen Intensitét zeichnen sich die FEL-Pulse durch sehr
kurze Pulslingen im Femtosekunden (1 fs = 107's) Bereich aus, so dass
sie zeitaufgeloste Pump-Probe Experimente mit fs-Auflosung ermdglichen.
Bei diesen Experimenten wird ein System durch einen sogenannten Pump-
Lichtpuls angeregt und der angeregte Zustand mit einem zweiten Lichtpuls,
dem Probe-Puls, untersucht. Durch Wiederholen der Messung bei unter-
schiedlichen Zeitabstdnden zwischen Pump- und Probe-Puls lésst sich so die
zeitliche Entwicklung des angeregten Zustands untersuchen [Zew, Dre|. Da-
bei ist die zeitliche Auflésung durch die Lange der Lichtpulse begrenzt.

Auf Grund der bei FLASH zur Erzeugung der XUV-Pulse verwendeten
Methode der Verstarkung spontaner Strahlung, fluktuieren die Pulspara-
meter wie Spektrum, Pulsenergie und Zeitstruktur von Puls zu Puls. Eine
Moglichkeit, die Auflésung von Experimenten, die empfindlich von diesen Pa-
rametern abhéngen, zu verbessern, ist es, die Pulsparameter fiir jeden einzel-
nen XUV-Puls zu messen und im Experiment die gemessenen Daten danach
zu sortieren. Um erstmals die Zeitstruktur der FLASH-XUV Pulse in ei-



nem Einzelschussverfahren zu messen, wurde im Rahmen dieser Arbeit eine
THz-Feld getriebene Streak-Kamera entwickelt. Diese Zeitstrukturmessung
wird es ermoglichen, z.B. fiir Pump-Probe-Experimente nur die kiirzesten
Lichtpulse auszuwéahlen und so ihre Zeitauflosung zu verbessern. Auch die
Auflésung von Experimenten, die empfindlich von der Intensitat der XUV-
Pulse abhédngen, kann durch eine die Zeitstrukturmessung verbessert werden.

Das Experiment beruht auf der Idee, durch Photoionisation Elektronen-
pakete zu erzeugen, die die gleiche Zeitstruktur wie die XUV-Pulse haben.
Das elektrische Feld eines iiberlagerten Lichtpulses wird dann verwendet,
um die Photoelektronen zu beschleunigen und die Zeitstruktur der XUV-
Pulse auf Photoelektronenenergien zu projizieren. Diese Messmethode wurde
zur Charakterisierung von Attosekunden-Pulsen aus Hoheren-Harmonischen
Quellen entwickelt [KT04, IT02], wobei die XUV-Pulse mit Laserpulsen im
nah-infraroten Wellenldngenbereich iiberlagert wurden. Auf diese Art konn-
ten die kiirzesten je erzeugten Lichtpulse mit Pulslangen von nur wenigen
hundert Attosekunden (1 as = 107'®s) charakterisiert werden. Eine Voraus-
setzung fiir diese Messungen ist, dass die Periodendauer des zur Beschleuni-
gung der Elektronen verwendeten Lichts viel langer sein muss, als die Puls-
dauer der XUV-Pulse. Um die Messmethode auf die FLASH-XUV-Pulse,
deren Pulslangen bis zu einige zehn Femtosekunden betragen, iibertragen
zu konnen, wird daher extrem langwellige Strahlung im THz-Bereich mit
Periodendauern von einigen hundert fs benétigt. Diese Strahlung kann seit
letztem Jahr bei FLASH mit einem neuen THz-Undulator erzeugt werden.

Durch diese Kombination von intensiven XUV und THz-Pulsen konnte
so im Rahmen dieser Arbeit erstmalig die Zeitstruktur von XUV-Pulsen mit
Pulslangen im fs-Bereich in einem Einzelschussverfahren gemessen werden.
Aufserdem war es erstmals moglich, den linearen Chirp der FLASH-XUV-
Pulse zu bestimmen.

Diese Arbeit ist wie folgt aufgebaut: im zweiten Kapitel werden zunéchst
die Funktionsweise von FLASH und die Eigenschaften der FLASH XUV-
Pulse zusammengefasst sowie die benutzte THz-Quelle beschrieben. Im drit-
ten Kapitel wird ausfiihrlich die Methode der lichtfeldgetriebenen Streak-
Kamera und die Moglichkeit der Pulslangenrekonstruktion vorgestellt, au-
fserdem wird kurz auf mogliche alternative Pulslangenmessungen bei FLASH
eingegangen. In Kapitel vier folgt eine ausfiihrliche Beschreibung des experi-
mentellen Aufbaus. Das Experiment kann benutzt werden, um detailliert das
zeitabhéngige elektrische Feld des THz-Pulses zu messen. Diese Messergeb-
nisse werden in Kapitel fiinf vorgestellt. In Kapitel sechs folgen die Messun-
gen der Lange und Zeitstruktur der FLASH-Pulse und schliefslich werden in



Kapitel sieben die Ergebnisse kurz zusammengefasst.



Kapitel 2

Experimentier Umfeld

2.1 Freie-Elektronen-Laser

Freie-Elektronen-Laser sind eine Weiterentwicklung der bereits seit mehreren
Jahrzehnten zur Erzeugung von intensivem Rontgenlicht benutzen Synchro-
tron-Quellen. Bei Synchrotrons werden Elektronen in Ringbeschleunigern auf
relativistische Geschwindigkeiten beschleunigt und durch periodische Ma-
gnetstrukturen, sogenannte Undulatoren oder Wiggler, abgelenkt. Durch die
Lorentzkraft werden die Elektronen senkrecht zu ihrer Flugrichtung beschleu-
nigt und emittieren Synchrotronstrahlung. Die ausgesandte Strahlung ist in
der Regel nicht kohdrent und die abgestrahlte Leistung ist proportional zur
Anzahl der Elektronen P o< N,. Die Idee bei den Freie-Elektronen-Lasern ist
es, die Elektronen dazu zu zwingen kohérent Licht auszusenden. Dies fiihrt
dazu, dass die abgestrahlte Leistung proportional zum Quadrat der Elektro-
nenanzahl wird P oc N2, was bei typischen Zahlen von N, ~ 10° Elektronen
in einem Kohérenzbereich zu einem enormen Anstieg der Strahlungsleistung
fithrt. Die Leuchtstérke von Synchrotron-Quellen wird in der Regel durch
ihre Brillanz beschrieben, die die Anzahl monochromatischer Photonen pro
Zeit, Flache und Raumwinkel angibt. Abb. 2.1 zeigt die Spitzenbrillanz des
Freie-Elektronen-Lasers in Hamburg, sowie zweier geplanter Rontgen-FELs
im Vergleich zu einigen modernen Synchrotron-Quellen. Die Spitzenbrillanz
der Freie-Elektronen-Laser ist um bis zu acht Grofsenordnungen grofier als
die der Synchrotronstrahlungsquellen.

Neben der hohen Brillanz zeichnen sich die Rontgen-FELs durch ihre ex-
trem kurzen Pulsldngen aus. Diese liegen im Femtosekunden-Bereich und sind
damit um drei Grofenordnungen kiirzer als die Pulsléngen an Synchrotrons,
die im Bereich zwischen einigen zehn und einigen hundert Pikosekunden
liegen. Diese kurzen Pulse ermoglichen es mit Pump-Probe-Experimenten
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zeitaufgeloste Messungen im XUV- bis Rontgenbereich durchzufiihren. Sol-
che Messungen im XUV-Bereich mit Femtosekunden-Auflésung waren bisher
nur mit Strahlung aus Hoheren Harmonischen Quellen oder Laser induzier-
ten Plasmen moglich. Allerdings haben diese Quellen nur eine sehr geringe
Intensitét (siehe Kap. 2.1.5).

In diesem Kapitel wird zunéchst auf die in Undulatoren erzeugte Syn-
chrotronstrahlung eingegangen. Danach wird in Kap. 2.1.2 beschrieben, wie
beim Freie-Elektronen-Laser die Wechselwirkung der Elektronen mit dem
von ihnen ausgesandten Strahlungsfeld dazu fiihrt, dass die Elektronen ihre
Strahlung kohérent abgeben. In Kap. 2.1.3 wird der Freie-Elektronen-Laser
in Hamburg vorgestellt, Kap. 2.1.4 gibt einen Uberblick iiber die wichtigs-
ten Eigenschaften der bei FLASH erzeugten XUV-Strahlung. In Kap. 2.1.5
werden unterschiedliche XUV-Quellen verglichen.

2.1.1 Undulatorstrahlung

Undulatoren bestehen aus einer Reihe von Dipolmagneten, die in wechseln-
der Nord-Siid-Ausrichtung periodisch hintereinander angeordnet sind (siehe
Abb. 2.3, oben). Wenn schnelle Elektronen durch den Undulator fliegen, wer-
den sie durch die Lorentzkraft senkrecht zu ihrer Flugrichtung beschleunigt,
so dass sie sich auf einer wellenférmigen Bahn durch den Undulator bewe-
gen. In jeder Periode emittieren sie Synchrotronstrahlung in einen schmalen
Kegel in Vorwértsrichtung. Die Strahlung, die in den einzelnen Undulator-
perioden abgegeben wird, iiberlappt und interferiert. Die Wellenldnge der
ersten Harmonischen der Strahlung A, ist abhéngig von dem Magnetfeld
und der Energie der Elektronen | MaO1]:

Au K?
=—1+— 2.1
= (145, (2.)

E_ der relativistische Faktor, A, die Periode des Undulators und

wobei v = ——
€

K = % der Undulatorparameter ist. Dabei bezeichnet B, das maximale
magnetische Feld des Undulators auf der Undulatorachse. Der Undulatorpa-
rameter gibt das Verhéltnis zwischen dem mittleren Ablenkwinkel der Elek-
tronen und dem typischen Offnungswinkel der Synchrotronstrahlung an. Die
Wellenlinge lisst sich durch Anderung der Elektronenenergien oder des Ma-
gnetfeldes beliebig einstellen.

Die Strahlung der einzelnen Elektronen hat keine feste Phasenbezichung zu-
einander, sondern tiberlagert sich inkohéarent. Die Intensitat der Strahlung ist

daher proportional zur Anzahl der Elektronen o< N,. Die Undulatorstrahlung



ist in der Regel linear polarisiert, wobei die Polarisationsrichtung senkrecht
zum Magnetfeld liegt.

2.1.2 SASE

Alle bisher realisierten FELs im Wellenlédngenbereich kleiner als UV-Licht
werden nach dem sogenannten SASE-Prinzip betrieben. SASE bedeutet ,Self-
Amplified-Spontaneous-Emission “, also selbst verstarkte spontane Emission.
In einem SASE-FEL wird ein rdumlich und zeitlich stark komprimiertes Elek-
tronenpaket durch einen langen Undulator geschossen. Im Undulator iiberla-
gert sich die von den Elektronen am Anfang des Undulators spontan emittier-
te Synchrotronstrahlung mit den Elektronen. Wéahrend die Elektronen durch
den Undulator oszillieren, wechselwirken sie mit dieser Strahlung. Dadurch
wird die Dichte des Elektronenpakets so moduliert, dass das Strahlungsfeld
verstarkt wird.

Das Lichtfeld, in dem sich die Elektronen bewegen, sei gegeben durch
E.(z,t) = Eycos(kiz — wit + ). Damit das Feld verstiarkt wird, miissen
die Elektronen Energie an das Lichtfeld abgeben. Die Anderung der Ener-
gie eines sich mit der Geschwindigkeit v bewegenden Elektrons durch die
Wechselwirkung mit dem Lichtfeld ist gegeben durch:

aw

dt
Das Elektron gibt Energie an das Lichtfeld ab, wenn gilt dW/dt < 0. Dies
ist immer dann der Fall, wenn v, und E, in die gleiche Richtung zeigen. Das
Licht breitet sich mit Lichtgeschwindigkeit ¢ in z-Richtung aus. Die mittlere
Geschwindigkeit der Elektronen in z-Richtung betrégt nur v, = ¢(1 — 21’5 : ).
Die Elektronen bewegen sich also langsamer und werden von dem Lichtfeld
iiberholt. Wenn das Lichtfeld pro halber Undulatorperiode die Elektronen
um eine halbe optische Wellenlénge tiberholt, ist es moglich, dass permanent
Energie von den Elektronen an das Lichtfeld abgegeben wird (siehe Abb.
2.2). Es lasst sich zeigen ([SDRO08]), dass diese Bedingung erfiillt ist fiir Licht
mit einer Wellenlédnge von:

=7 F = —ev,(t) E,(t). (2.2)

Au

Dies ist genau die Wellenléinge der ersten Harmonischen der Undulator-
strahlung (Gleichung 2.1). Neben der ersten Harmonischen kénnen auch alle
ungeraden hoheren Harmonischen des Lichtes (A = A\pn/3, Apn/5,...) ver-
stiarkt werden. Bei den geraden hoheren Harmonischen (A = Apn/2, A\pn/4, .. )



v Elektronen Trajektorie
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Lichtfeld

Abbildung 2.2: Elektronentrajektorie und Lichtwelle im Undulator bei dau-
erhaftem Energietransfer vom Elektron an das Lichtfeld.

dagegen wird die vom Elektron in einer halben Undulatorperiode abgegebene
Energie in der folgenden Undulatorperiode immer wieder an das Elektron zu-
riickgegeben, so dass kein Nettoenergielibertrag an das Lichtfeld stattfindet
und die geraden Harmonischen nicht verstarkt werden kénnen.

Wie in Abb. 2.2 zu sehen ist, gibt es Elektronen, die wihrend der Propagation
durch den Undulator dauerhaft Energie an das Lichtfeld abgeben. Elektro-
nen, die beziiglich dieser Elektronen um eine halbe Periode des Lichtfeldes
verschoben sind, werden hingegen dauerhaft Energie vom Lichtfeld aufneh-
men, so dass bei einem Elektronenpaket, das langer ist als eine Lichtwellen-
lange, der Energieiibertrag zwischen Lichtfeld und Elektronen zunéchst im
Mittel null ist. Es lasst sich zeigen ([SDROS]), dass sich durch Wahl einer
leicht langeren Wellenldnge des Lichtfeldes als der Resonanz-Wellenlédnge aus
Gleichung 2.3 ein leichter mittlerer Energietransfer von den Elektronen an das
Lichtfeld erreichen lasst. Diese Methode wird in den sogenannten Low-Gain-
FELSs benutzt, bei denen sich der Undulator zwischen zwei Resonatorspiegeln
befindet und sich nach vielen Durchlaufen des Elektronenpakets langsam ein
intensives Lichtfeld im Undulator aufbaut. Bei kurzwelliger Strahlung jenseits
des UV-Bereiches gibt es jedoch keine Spiegel, deren Reflektivitit ausreicht,
um einen Resonator zu bauen, so dass diese Methode hier nicht anwend-
bar ist, sondern das Lichtfeld in einem einzigen Durchlauf durch einen sehr
langen Undulator erzeugt wird. Beim Durchlauf durch diesen langen Undu-
lator geben die Elektronen, abhédngig von ihrer relativen Phase zum Licht-
feld, entweder Energie an das Lichtfeld ab oder nehmen Energie von die-
sem auf. Das heifst, sie werden entweder beschleunigt oder abgebremst. Dies
fithrt dazu, dass die longitudinale Geschwindigkeit v, der Elektronen mit der
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Wellenlange A, des Lichtes moduliert wird. Diese Geschwindigkeitsmodula-
tion fiihrt zu einer Dichtemodulation des Elektronenpaketes, dem sogenann-
ten Micro-Bunching. Die longitudinale Verteilung der Elektronen entspricht
dann diinnen, sehr dichten Scheiben (Micro-Bunches) deren Abstand einer
Wellenlénge des Lichtes A, entspricht. Dies fithrt dazu, dass mehr und mehr
Elektronen in Phase strahlen und sich damit ihre Strahlung kohérent iiberla-
gert, was zu einem dramatischen Anstieg der Strahlungsintensitét fiihrt. Am
Anfang des Prozesses strahlen alle N, Elektronen unabhéngig voneinander
und die Intensitdt der spontanen Emission ist proportional zu Anzahl der
Elektronen P o« N,.. Bei vollstindigem Micro-Bunching strahlen alle Elek-
tronen in Phase und die Strahlungsintensitét ist proportional zum Quadrat
der Elektronenanzahl P o< NZ.

Abb. 2.3 zeigt schematisch die selbstverstirkte spontane Emission (SA-
SE) im Undulator. Im unteren Teil sind die Modulation der Elektronendich-
te und der daraus resultierende Anstieg der Strahlungsleistung dargestellt.
Im sogenannten Exponentiellen-Gain-Regime ist die Dichtemodulation der
Elektronenpakete noch unvollsténdig und die Strahlungsleistung wéchst ex-
ponentiell mit der im Undulator zuriickgelegten Strecke z:

P(2) x exp(— (2.4)

=)
wobei Lg eine Gain-Lénge bezeichnet. Fiir eine Wellenldnge von 13,7 nm
wurde bei Flash eine Gainldnge von etwa 2,5m bestimmt. Bei vollsténdiger
Dichtemodulation des Elektronenpakets séttigt die Strahlungsleistung. In der
Regel ist es immer das Ziel, den FEL in Séttigung zu betreiben, dies ist aber
auf Grund der extrem hohen Anforderungen an den Elektronenstrahl, nicht
immer moglich.

2.1.3 Freier-Elektronen-Laser in Hamburg

Der Freie-Elektronen-Laser in Hamburg (FLASH) ist ein High-Gain-SASE-
FEL bei dem Elektronen in einem Linearbeschleuniger beschleunigt werden
und in einem einzigen Durchgang durch einen langen Undulator nach dem
SASE-Prinzip extrem intensive ultrakurze Lichtblitze erzeugen. Die Wellen-
lange der Strahlung liegt im XUV-Bereich und lésst sich zwischen 6,5 und
60 nm einstellen. Abb. 2.4 zeigt einen schematischen Aufbau von FLASH.
Die Elektronenpakete werden in einer RF-Elektronenkanone erzeugt. Dabei
werden kurze UV-Laserpulse auf eine Photokathode geschossen. Die Photo-
kathode befindet sich in einer Radiofrequenz (RF) Kavitét, in der die freige-
setzten Elektronen sofort beschleunigt werden. Die Elektronenpakete werden
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Abbildung 2.3: Schematische Darstellung der selbstverstdrkten spontanen
Emission (SASE) im Undulator. Im unteren Teil sind die Modulation der
Elektronendichte und der daraus resultierende exponentielle Anstieg der
Strahlungsleistung im Undulator dargestellt. Bei maximaler Modulation sét-
tigt die Strahlungsleistung [AT02b].
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Abbildung 2.4: Schematischer Aufbau des Freien-Elektronen-Lasers in Ham-
burg [AT02b].

dann mit insgesamt sechs weiteren, je 12m langen supraleitenden Beschleu-
nigungsmodulen auf Energien von bis zu 1 GeV beschleunigt.

Zwischen den Beschleunigungsmodulen befinden sich zwei aus magneti-
schen Schikanen bestehende Bunch-Kompressoren, mit denen sich die Elek-
tronenpakete longitudinal komprimieren lassen. Die Kompression lauft in
zwei Schritten ab, zuerst wird in den Beschleunigungsmodulen eine Ener-
gievariation entlang des Elektronenpakets erzeugt, so dass die Elektronen
am Anfang des Elektronenpaketes eine leicht geringere Energie haben als
die Elektronen am Ende. In der magnetischen Schikane ist die Weglénge der
hinteren Elektronen mit héherer Energie etwas kiirzer als die der vorderen
Elektronen, so dass sie diese einholen kénnen. Die Form der so komprimierten
Elektronenpakete bei FLASH setzt sich im aktuellen Betriebsmodus zusam-
men aus einer stark komprimierten Pulsspitze, die weniger als 100 fs lang ist
und einem mehrere ps langen Ausldufer. In Abb. 2.5 ist die simulierte Form
eines Elektronenpaketes, das zur Erzeugung von 13,7 nm Strahlung benutzt
wird, dargestellt. Die durchgezogene Linie gibt den Strom an, der propor-
tional zur Dichte des Elektronenpaketes ist, die gestrichelte Linie gibt die
mittlere Energie der Elektronen an. Der Kopf des Elektronenpaketes befin-
det sich auf der rechten Seite.

Hinter den Beschleunigungsmodulen befinden sich die FLASH-Undulatoren.

Es gibt insgesamt sechs baugleiche, je 4,5 m lange XUV-Undulatoren, die aus
periodisch angeordneten Permanentmagneten bestehen. Die Periode des Un-
dulatormagnetfeldes betriagt 27,3 mm und das maximale Magnetfeld 0,45 T.
Der Abstand zwischen den Magneten ist fest und das Undulatormagnetfeld
lasst sich daher nicht verdndern. Die Wellenlédnge der Strahlung (Gleichung
2.3) lisst sich daher nur durch Andern der Elektronenenergie einstellen.
Hinter den XUV-Undulatoren befindet sich noch ein THz-Undulator, mit
dem intensive THz-Strahlung erzeugt werden kann (siche Kap. 2.2). Kurz
hinter dem THz-Undulator wird der Elektronenstrahl mit einem Dipolma-
gneten abgelenkt und im Elektronendump vernichtet.
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Abbildung 2.5: Simulierter Strom (durchgezogene Linie) und mittlere Energie
(gestrichelte Linie) eines Elektronenpaktes bei FLASH. Die FEL-Strahlung
wird nur von dem Teil des Elektronenpaketes mit der héchsten Elektronen
Dichte, also dem hochsten Strom erzeugt. Die Energie der Elektronen steigt
in diesem Bereich kontinuierlich an. Der Kopf des Pulses befindet sich auf
der rechten Seite (aus [A107]).
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200 ms bis zu 800 us

1us

Abbildung 2.6: Zeitliche Abfolge der Elektronenpakete bei FLASH. Die Elek-
tronenpakete werden in Pulsziigen, von bis zu 800 einzelnen Pulsen im Ab-
stand je einer us erzeugt. Der Abstand der Pulsziige betragt 200 ms.

Ladung

Zeit

Um das RF-Feld in den Beschleunigungsmodulen moglichst effektiv aus-
zunutzen, werden die Elektronenpakete bei FLASH in Pulsziigen, sogenann-
ten Makropulsen erzeugt. Jeder Makropuls setzt sich zusammen aus bis zu
800 einzelnen Elektronenpaketen, wobei die einzelnen Elektronenpakete je-
weils einen Abstand von einer us zueinander haben (siche Abb. 2.6). Der Ab-
stand der Makropulse betragt 200 ms. Da jedes Elektronenpaket einen XUV-
Puls erzeugt, entspricht die zeitliche Abfolge der Elektronenpakete auch der
zeitlichen Abfolge der XUV-Pulse.

2.1.4 Eigenschaften der Strahlung

Die Strahlung von Freien-Elektronen-Lasern (FELs) ist der Strahlung von
konventionellen Lasern in einigen Eigenschaften sehr dhnlich. So ist sie in-
tensiv, hat eine relativ schmale Bandbreite, sowie eine grofe rdumliche Ko-
héarenz. Der Hauptunterschied zwischen konventionellen Lasern und FELs im
Wellenlédngenbereich kiirzer als UV ist, dass die FELs keinen Resonator ha-
ben, sondern wie oben beschrieben spontane Undulatorstrahlung verstéarkt
wird. Diese Strahlung kann zum einen spektral und rdumlich fluktuieren,
aufkerdem konnen, wenn das Elektronenpaket langer als eine sog. Kooperati-
onslédnge oder Kohérenzlange ist, mehrere sog. longitudinale Moden verstarkt
werden. Nur innerhalb einer Kooperationsldnge besteht eine Korrelation zwi-
schen den Elektronen und damit auch dem Strahlungsfeld. Ist das Elektro-
nenpaket langer, konnen mehrere von einander unabhéngige Lichtpulse, die
longitudinalen Moden, erzeugt werden, die jeweils unabhéngig voneinander
spektral und in ihren Amplituden fluktuieren. Insgesamt koénnen alle Puls-



15

parameter von Schuss zu Schuss fluktuieren und zum Teil eine komplizierte
Struktur haben. Im Folgenden wird auf die wichtigsten Parameter der XUV-
Pulse bei FLASH genauer eingegangen.

Energie

Bei FLASH lassen sich extrem hohe Pulsenergien im Wellenldngenbereich
zwischen 6,5 und 60nm erzeugen. So wurden bei einer Wellenldnge von
13,7nm Pulsenergien von bis zu 170 uJ gemessen, was bei einer Pulslange
von unter 50 fs zu Spitzenleistungen im GW-Bereich fithrt [AT07].

Die erreichte Pulsenergie schwankt von Schuss zu Schuss, wobei die statisti-
sche Verteilung der Pulsenergien davon abhingt, ob der FEL im exponenti-
ellen Gain-Regime betrieben wird oder geséttigt ist. Im exponentiellen Gain-
Regime fluktuiert die Pulsenergie E geméifs einer Gamma-Verteilung [SDRO8]
[SSYO98|:

MM B, 1 E
- —-M 2.5
F(M)(<E>) <E>eXp( <E>)’ (25)

wobei I' die Gammafunktion, und < F > die mittlere Pulsenergie ist. Der
Parameter M ist gegeben durch M = 1/0% =< E > / < (E— < E >)* >,
wobei op die Varianz der Pulsenergie ist. M lasst sich interpretieren als die
Anzahl der Moden des Lichtpulses. Abb. 2.7 zeigt links ein Histogramm von
bei FLASH im linearen Gain Regime gemessenen Pulsenergien. Die Wellen-
lange betrug 13,7nm. In blau ist die nach Gleichung 2.5 berechnete Puls-
verteilung eingezeichnet, sie stimmt sehr gut mit den gemessenen Werten
iiberein. Die Modenanzahl M betrug hier 1,9. Die Varianz der Einzelschuss-
pulsenergie betrug 72 %. Wenn der FEL gesattigt ist, ist die Gammavertei-
lung nicht mehr giiltig und die Schwankung der Pulsenergie nimmt stark ab.
In Abb.2.7 rechts ist eine bei FLASH in Sattigung gemessene Pulsenergie-
verteilung aufgetragen. Die Varianz betrigt hier nur noch 18 %.

p(E) =

Spektrum

Das Spektrum des FEL-Lichtes ist im Wesentlichen durch das Spektrum der
am Anfang des Undulators entstandenen spontanen Strahlung und durch die
Bandbreite der FEL-Verstarkung bestimmt, so dass sich eine von Schuss zu
Schuss leicht fluktuierende Wellenldnge ergibt. Ein iiber viele Schiisse ge-
mitteltes Spektrum hat eine glatte Form, die der Verstarkungsfunktion des
FELs entspricht [SDRO08]. Abb. 2.8 zeigt drei beim TTF Freien-Elektronen-
Laser, dem Vorldufer von FLASH, aufgenommene XUV Spektren, das {iber
100 Schiisse gemittelte Spektrum ist als dicke Linie dargestellt. Bei FLASH
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Abbildung 2.7: Verteilung von Einzelschusspulsenergien bei FLASH. Die
Messungen links wurden im linearen Gain-Regime durchgefiihrt, die Mes-
sungen rechts in Sdttigung (aus [AT07]).

betragt die Bandbreite des Spektrums zwischen 0,5 und wenigen Prozent.
Sie ist in der Regel schmaler, wenn der FEL in Sattigung betrieben wird und
breiter im linearen Gain-Regime. Das zur Erzeugung der Strahlung benutzte
Elektronenpaket kann einen Energiechirp, das heift eine Anderung der Elek-
tronenenergie iiber der Elektronenpaketldnge aufweisen (siche Abb. 2.5). Es
wird erwartet, dass dieser Chirp des Elektronenpakets auch zu einem Chirp
der FEL-Strahlung fiihrt [AT07].

Wenn das benutzte Elektronenpaket langer als die Kooperationslange des
FELs ist, konnen mehrere zeitlich nicht iiberlappende Strahlungspulse ent-
stehen, die sich in ihren Wellenldngen unterscheiden konnen. Wenn sich die
Spektren zweier Subpulse iiberlagern, entstehen Interferenzen und es konnen
mehrere Spitzen im Spektrum auftreten.

Neben der fundamentalen Strahlung im Bereich der Resonanzwellenldnge
Apr, werden zu einem geringen Anteil auch ungerade hdhere Harmonische
dieser Strahlung erzeugt, wobei die Leistung zu hoheren Harmonischen hin
stark abnimmt. Bei einer Fundamentalen Wellenlénge von A, = 13,7 wurde
fiir die dritte Harmonische 0,6 % der Strahlung der Fundamentalen gemessen
und fiir die fiinfte 0,03 % [AT07]. Gerade Harmonische sind in der Regel stark
unterdriickt.

Zeitstruktur

Wie oben beschrieben ist es, wenn die Elektronenpaketlinge grofer als die
Kooperationsldnge ist, moglich, dass der FEL-Puls aus mehreren zeitlich ge-
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Abbildung 2.8: Drei Einzelpulsspektren des TTF-FELs und als dicke Linie
dargestellt das iiber 100 Schiisse gemittelte Spektrum [A*02al.

trennten Subpulsen besteht. Abb. 2.9 zeigt die simulierte Zeitstruktur von
drei einzelnen FLASH-Pulsen bei einer Wellenldnge von 13,7 nm. Es sind zum
Teil deutlich mehrere Subpulse zu erkennen. Die iiber viele Pulse gemittelte
Pulsform ist als dicke Linie dargestellt, sie hat eine FWHM-Breite von ca.
15 fs. Die Einzelschussmessung dieser Zeitstruktur ist Gegenstand dieser Ar-
beit.

Nach der FEL-Theorie wird erwartet, dass die mittlere Anzahl von Sub-
pulsen mit der mittleren Anzahl der spektralen Moden und auch mit der

aus der Energiefluktuation bestimmten mittleren Modenzahl iibereinstimmt
[SDROS|. Die Kohérenzzeit 7. der Pulse lésst sich abschétzen durch

_LeA

AyC

Te (2.6)
wobei L¢g wieder die Gain-Lange bezeichnet. Fiir eine Wellenlédnge von 13,7 nm
wurde aus einer gemessenen Gainldnge von 2,5m eine Kohérenzzeit von
7. ~ 4,2 + 0,5fs abgeschétzt [AT07|. Es wird erwartet, dass diese Kohé-
renzzeit in etwa mit der Lange der einzelnen Subpulse iibereinstimmt, so
dass sich bei einer mittleren Anzahl von M zeitlichen Moden eine untere
Grenze der mittleren Gesamtpulslange von 7' < M 7, abschétzen lasst.

Die {iber viele Pulse gemittelte Kohérenzlinge der FLASH-Pulse wur-
de gemessen, indem der FEL-Strahl in zwei Teilstrahlen, die gegeneinander
zeitlich verzogert wurden, geteilt wurde. Die Teilstrahlen wurden auf einer
CCD-Kamera iiberlagert und die entstehenden Interferenzmuster in Abhén-
gigkeit der Verzogerung der Teilstrahlen aufgezeichnet [M™*08b|. Dabei wurde
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Abbildung 2.9: Simulierte Zeitstruktur dreier FLASH-Pulse mit einer Wellen-
lange von 13,7 nm [AT07]. Die dicke Linie zeigt die tiber viele Schiisse gemit-
telte Pulsform.

bei einer Wellenldnge von 23,9 nm eine Kohérenzzeit von 6 fs gemessen, was
gut mit dem fiir diese Wellenlénge erwarteten Wert {ibereinstimmt. Die be-
obachteten Interferenzmuster nahmen nicht monoton mit der zeitlichen Ver-
zogerung der Pulse ab, sondern es gab nach 12,3 und 40fs Nebenmaxima.
Dies wird dadurch erklért, dass die FLASH-Pulse aus drei Subpulsen im Ab-
stand von 12 und 40 fs bestanden. Da bei diesen Messungen iiber viele Pulse
gemittelt wurde, muss diese Pulsstruktur bei vielen Pulsen aufgetreten sein
und kann nicht wie zunéchst erwartet vollig zufillig von Schuss zu Schuss
fluktuiert haben.

Strahlprofil und rdumliche Kohirenz

Das Strahlprofil von FELs ldsst sich gut durch Gaumoden beschreiben (sie-
he Anhang B). Es ist moglich, dass sich das Strahlprofil am Anfang des
Undulators aus einer Uberlagerung von mehreren Gaukmoden zusammen-
setzt, allerdings ist bei der fundamentalen T'E'My, Gaufsmode die Intensitéat
auf der Strahlachse am grofsten. Daher wird diese Mode, dank des besseren
Uberlapps mit dem Elektronenstahl, effektiver als andere Moden verstirkt
und ist in der Regel bei einem geséittigten FEL dominant [SDROS|. Fiir ei-
ne Wellenldnge von 13,7 nm wurde ein Strahlprofil, das einer fast perfekten
T EMyy-Mode mit einer Divergenz von 90 + 10 urad gemessen [AT07].
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Wie nach der FEL-Theorie erwartet zeichnen sich die FEL-Pulse durch eine
sehr hohe rdaumliche Kohérenz aus. Dies wurde mit Young-Doppelspaltex-
perimenten fiir unterschiedliche Wellenlédngen bestétigt [IT][ST08b].

Fluktuation der Ankunftszeit

Die Ankunftszeit der FEL-Pulse am Experiment relativ zu elektronisch syn-
chronisierten Laserpulsen fluktuiert bei FLASH im Bereich von 250 fs rms.
Diese Fluktuation, auch ,Jitter “genannt, hat ihre Hauptursache in den Bunch-
Kompressoren, in denen leichte Energiefluktuationen der Elektronenpakete
zu Anderungen der Weglingen und damit Anderungen der Ankunftszeit der
Elektronenpakete am Undulator fithren. Damit ist ein relativ grofser Jitter
eine Eigenschaft aller SASE-FELs. Dieser Jitter verschlechtert die zeitliche
Auflésung von Pump-Probe-Experimenten mit synchronisierten Lasern ent-
scheidend. Eine Moglichkeit die Auflosung zu verbessern ist es, die Ankunfts-
zeit jedes einzelnen FEL-Pulses zu messen und die Pump-Probe-Daten nach
den gemessenen Zeiten zu sortieren. Die Ankunftszeit ldsst sich bei FLASH
zum einen indirekt durch elektrooptisches Abtasten, bei dem das elektri-
sche Feld der Elektronenpakete die Brechungseigenschaften eines Kristalls
andert, welche mit einem optischen Laserpuls abgetastet werden, messen
[CT05, AT09]. Zum anderen kann die Ankunftszeit der XUV-Pulse auch di-
rekt am Experiment durch Kreuzkorrelation mit einem optischen Laser ge-
messen werden. Dazu werden beide Strahlen auf der Oberfliche eines Halb-
leiters tiberlagert und ausgenutzt, dass die Reflektivitat der Oberflache fiir
den optischen Laser durch die Bestrahlung mit dem XUV-Puls gedndert wird
[M*08a, GT08a|. Mit dieser Methode lief sich die Zeitauflosung von Pump-
Probe-Experimenten mit einem synchronisierten Laser auf bis zu 40fs ver-
bessern [M*08al.

Eine Methode, den Jitter der FLASH-Pulse zu minimieren, ist an mehre-
ren Stellen im Beschleuniger die Ankunftszeit der Elektronenpakete zu mes-
sen und durch Regelung der Beschleunigungsmodulparameter zu stabilisieren
|[L6h09]. Dadurch konnte bei ersten Messungen der Jitter der Elektronenpa-
kete auf bis zu 25 fs rms reduziert werden.

2.1.5 Vergleich mit anderen Quellen

Neben Freie-Elektronen-Lasern gibt es im Wesentlichen noch drei Méglichkei-
ten Strahlung im XUV- bis weichen Rontgenlicht-Bereich zu erzeugen. Dies
ist zum einen die Synchrotronstrahlung aus Undulatoren und zum anderen
die Erzeugung von hoheren Harmonischen eines Lasers in einem Gas sowie
Strahlung aus einem Laser induzierten Plasma.
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Synchrotronstrahlung wird in der Regel in Undulatoren an Ringbeschleu-
nigern erzeugt. Sie haben den Vorteil, dass sie technisch weniger aufwéndig
und leichter zu realisieren sind als FELs, da hier die Anforderungen an die
Elektronenpakete geringer sind. In den Ringbeschleunigern laufen viele Elek-
tronenpakete fiir eine lange Zeit immer wieder im Kreis, dadurch lassen sich
hohe Pulsraten im MHz-Bereich einfach realisieren, wohingegen die mittle-
re Pulsrate bei FLASH hochstens im kHz-Bereich liegt. Die Wellenldngen
von Synchrotronquellen sind iiber einen weiten Bereich kontinuierlich durch-
stimmbar und es konnen alle Wellenldngen vom XUV- bis zum harten Ront-
genbereich erzeugt werden. Der Nachteil von Synchrotronquellen gegeniiber
FELs ist zum einen ihre viel geringere Spitzenintensitéit und geringere Koha-
renz. Auferdem liegen die Pulsldngen bei Synchrotronquellen in der Regel im
Bereich zwischen einigen zehn und einigen hundert ps, also etwa 1000-fach
langer als bei FLASH, so dass zeitaufgeloste Experimente mit Auflésungen im
fs Bereich hier in der Regel nicht moglich sind. Durch sogenanntes Slicing,
bei dem mit Hilfe eines Laser die Energie des Elektronenpakets moduliert
wird, konnen auch bei Synchrotronquellen Pulsldngen im Bereich von 100 fs
erzeugt werden [KHK™106], allerdings wird dabei die Intensitdt noch einmal
drastisch reduziert. Auferdem ist hier die Pulsrate begrenzt durch die Puls-
rate des zum Slicing verwendeten Lasers, die in der Regel im kHz-Bereich
liegt.

Bei der Erzeugung von héheren Harmonischen (HHG) wird ein kurzer,
intensiver Laserpuls mit einer Wellenldnge im sichtbaren bis nah-infraroten
Bereich in ein Gas fokussiert. Die Atome des Gases werden ionisiert und die
dabei entstehenden Photoelektronen werden vom elektromagnetischen Feld
des Lasers beschleunigt. Die Elektronen kénnen mit den Atomen, aus denen
sie ionisiert wurden, rekombinieren, dabei werden ungerade hohere Harmoni-
sche des Laserlichts ausgesandt [Cor93, PSGO06]. Mit dieser Methode kénnen
kohérente, gut kollimierte Lichtpulse mit Photonenenergien bis zu mehreren
hundert eV erzeugt werden. Ein grofser Vorteil dieser Quellen ist, dass sie auf
einem Labortisch realisiert werden kénnen und keine aufwéndigen Elektro-
nenbeschleuniger bendtigt werden. Thr Hauptnachteil gegentiber FELs ist ihre
viel geringere Intensitdt, so liegen die Pulsenergien hier nur im nJ-Bereich
und die erreichbare Spitzenbrillanz ist um fiinf bis zehn Grofenordnungen
niedriger als bei FELs [PSG06]. Die Léangen der an diesen Quellen erzeugten
Pulse kénnen extrem kurz sein, so wurden die kiirzesten bisher je erzeugten
Lichtpulse mit Pulslingen von 130 bis wenigen hundert as (1as = 107'8s)
durch HHG erzeugt [HT01, ST06|. Die HHG-Pulse sind mit dem zu ihrer Er-
zeugung verwendeten Laser perfekt synchronisiert, so dass an HHG-Quellen
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mit beiden Strahlen Pump-Probe-Experimente mit as Zeitauflosung durch-
gefithrt werden kénnen D702, UT07].

Durch Fokussierung eines hochintensiven, kurzen Laserpulses in einen
Festkorper lassen sich dichte heifse Plasmen erzeugen. In den Plasmen kénnen
die Elektronen untereinander und an den Ionen streuen. Wahrend der Streu-
ung konnen sie Laserphotonen absorbieren, wodurch sie stark beschleunigt
werden. Thre hohe kinetische Energie kann bei einer Streuung an den Ionen-
rimpfen als Bremsstrahlung im Rontgenbereich emittiert werden [PSGO6.
Das Emissionsspektrum ist zum einen durch das Schwarzkorperspektrum bei
der Elektronentemperatur gegeben. Bei sehr hohen Laserintensitdten und
damit sehr hohen Elektronenenergien ist es zum anderen auch moglich, dass
Elektronen aus inneren Atomschalen durch nicht elastische Streuung ionisiert
werden. Die dabei entstehenden Innerschalleerstellen fiihren bei Rekombina-
tion zu charakteristischer Linienstrahlung. Insgesamt reicht der Spektralbe-
reich der Laser induzierten Plasmen Quellen bis hin zu mehreren keV, es
lassen sich also mit diesen Quellen im Labor sehr hohe Photonenenergien
erzeugen. Die Plasmen kiihlen in der Regel innerhalb von einigen hundert
fs ab, so dass auch die Pulsldngen der erzeugten Strahlung im Bereich eini-
ger hundert fs liegen. Die Rontgenpulse sind perfekt zu den fiir ihre Erzeu-
gung verwendeten Laserpulsen synchronisiert, so dass beide Pulse fiir Pump-
Probe-Experimente verwendet werden kénnen. Das Rontgenlicht dieser Quel-
len ist nicht gerichtet sondern wird in alle Raumwinkel abgestrahlt, so dass
die fiir Experimente nutzbaren Photonenzahlen im Vergleich zu den gerich-
teten HHG-Quellen gering sind.

Eine geplante Weiterentwicklung von FLASH ist es, den FEL-Prozess
nicht mit spontaner Undulatorstrahlung starten zu lassen, sondern das Elek-
tronenpaket im Undulator mit einem HHG-Puls der Resonanzwellenlénge zu
iiberlagern. Dieser sogenannte Seedpuls moduliert das Elektronenpaket und
wird kohérent von diesem verstirkt. In diesem Fall definiert der Seedpuls die
spektralen und zeitlichen Eigenschaften des FEL-Lichtes und die Fluktua-
tionen verschwinden. Solch ein Seeding eines SASE-FELs wurde bereits an
SPring-8 bei einer Wellenldnge von 160 nm realisiert [LT08] und es ist bei
mehreren SASE-FELs geplant. Ein Nachteil dieser Methode ist, dass sich die
Wellenlénge der FEL-Strahlung nicht kontinuierlich einstellen lésst und man
auf Wellenldngenbereiche, in denen effektiv hohere Harmonische erzeugt und
mit Spiegeln transportiert werden konnen, beschrankt ist, so dass Rontgen-
FELSs nicht mit dieser Methode betrieben werden kénnen.
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2.2 THz-Undulator

Seit 2007 gibt es bei FLASH einen THz-Undulator, mit dem intensive, kohé-
rente, lineare polarisierte THz-Lichtpulse im Wellenldngenbereich von etwa
20 bis 300 um erzeugt werden konnen. Die THz-Lichtpulse werden in einer
neuen Beamline in die Experimentierhalle transportiert und kénnen dort zu-
sammen mit den FLASH-XUV-Pulsen fiir Pump-Probe-Experimente genutzt
werden. Der THz-Undulator befindet sich direkt hinter den FEL-Undulatoren
und es werden die selben Elektronenpakete, die bereits zur Erzeugung der
XUV-Pulse benutzt wurden, zur Erzeugung der THz-Pulse verwendet, wo-
durch beide Pulse automatisch sehr gut synchronisiert sind (siche Abb. 2.4).

2.2.1 Der Undulator

Der FLASH-THz-Undulator ist ein planarer, elektromagnetischer Undulator.
Er hat neun volle Perioden und je zwei halbe Perioden am Anfang und En-
de des Undulators (siche Tabelle 2.1 [FIR05]). Der K-Wert des Undulators
lasst sich durch dndern des Magnetstroms kontinuierlich zwischen 0 und 44
einstellen.

Typ Elektromagnetisch
Gap 40 mm
Periodenldnge 40 cm
Periodenanzahl 9

Gesamtlange 4,455 m
Maximaler K-Wert | 44

Maximales Feld 1,18 T

Tabelle 2.1: THz-Undulatorparameter [FTR05|.

Die Wellenldnge der Fundamentalen des auf der Undulatorachse abge-
strahlten Lichtes ist nach Kap. 2.1.1 gegeben durch

A K?
Ao =55 <1 + 7) . (2.7)

Die Wellenlinge der XUV-Strahlung bei FLASH wird durch Andern der
Elektronenenergie, also dndern von 7 in Gleichung 2.7 eingestellt, so dass
bei einem Experiment die maximal erreichbare THz-Wellenlénge von der
eingestellten XUV-Wellenldnge abhéngt. Bei der fiir diese Arbeit benutzten
XUV-Wellenldnge von 13,5nm betrug die Elektronenenergie 700 MeV bzw.
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v = 1370. Damit ergibt sich bei einem maximalen K-Wert von 44 ein ein-
stellbarer Wellenldngenbereich von 0 bis etwa 100 pm.

Die abgestrahlte Leistung des THz-Undulators héngt stark von der einge-
stellten THz-Wellenlange ab. Fiir Wellenldngen die langer sind als die Lange
des Elektronenpakets, strahlen alle Elektronen des Elektronenpakets in Phase
und die abgestrahlte Leistung steigt quadratisch mit der Anzahl der Elektro-
nen. Bei Wellenldngen, die kiirzer sind als das Elektronenpaket, iiberlagern
sich die von den Elektronen abgegebenen elektromagnetischen Felder inko-
hédrent und die Leistung wéchst nur linear mit der Anzahl der Elektronen.
Allgemein ist die Leistung in Abhéngigkeit der Frequenz w gegeben durch:

P(w) = p(@)[N + N(N = 1)| F(w)[], (2.8)

wobei p(w) die von einem einzelnen Elektron abgestrahlte Leistung und F(w),
der sogenannte Formfaktor, die Fouriertransformierte des Elektronenpaket-
profils ist [FT01, GSSY02|. Fiir Wellenldngen kleiner als die Elektronenpa-
ketlinge geht |F(w)| gegen null, fiir Wellenlingen linger als die Elektronen-
paketlinge geht |F'(w)| gegen eins. In Abb. 2.10 ist die Pulsenergie der THz-
Strahlung, die unter Annahme einer simulierten Elektronenpaketform wie
in Abb. 2.5 berechnet wurde, in Abhéngigkeit der Wellenldnge dargestellt
[G108b]. Es ist deutlich zu erkennen, dass die Energie bei Wellenlédngen klei-
ner als 50 ym stark abnimmt, so dass der bei einer XUV-Wellenlédnge von
13,5nm erreichbare THz-Wellenldngenbereich etwa zwischen 50 und 100 pm
liegt. Bei der Berechnung der Pulsenergien in Abb. 2.10 wurde von einer zu
grofsen Ladung des Elektronenpaktes ausgegangen und damit die Pulsenergi-
en iiberschétzt. Neue Berechnungen haben um ca. einen Faktor vier kleinere
Pulsenergien ergeben, wobei die Form der in Abb. 2.10 dargestellten Kurve
aber weitgehend unveréndert blieb [GT].

Eine wichtige Anwendung des THz-Undulators ist die Charakterisierung
des zeitlichen Profils der Elektronenpakete bei FLASH. Wie in Gleichung
2.8 zu sehen ist, ist es moglich, das Betragsquadrat des Elektronenpaket-
formfaktors | F'(w)|? zu messen, indem die THz-Leistung in Abhéngigkeit der
Resonanzfrequenz w des Undulators gemessen wird [GSSY02, Wil08|. Da die
Phase von F(w) nicht gemessen wird, ist eine eindeutige Rekonstruktion des
Elektronenpaketprofils aus diesen Messungen nicht moglich. Unter Bertick-
sichtigung einiger A-priori Kenntnisse iiber das Profil, lassen sich aber die
wichtigsten Parameter des Profils aus dem gemessenen |F(w)|? bestimmen

[GSSY02).
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Abbildung 2.10: Berechnete Pulsenergie der THz Strahlung berechnet mit
der Elektronenpaketform aus Abb. 2.5 [GT08b].

2.2.2 Eigenschaften der Strahlung
Pulsform

Die THz-Strahlung besteht aus kurzen Pulsen mit zehn Oszillationen und ei-
ner kastenférmigen Einhiillenden. Die zehn Oszillationen ergeben sich aus den
neun vollen Undulatorperioden zusammen mit den zwei halben Perioden am
Anfang und Ende des Undulators. Abb. 2.11 zeigt links eine Simulation des
auf der Undulatorachse abgestrahlten elektrischen Feldes bei einer Resonan-
zwellenldnge von 192 pm [Gri]. Rechts ist das Spektrum der THz-Strahlung
dargestellt. Wie zu erkennen ist, betragt die Pulsldnge zehn Periodendauern
der Strahlung bei der Resonanzwellenlénge A, also T = 10 A\, /c. Fiir die
in dieser Arbeit verwendete Wellenldnge von etwa 90 pm ergibt sich damit
eine Pulsdauer von 3 ps.

Spektrum

Das Spektrum der THz-Strahlung ist gegeben durch das Spektrum, das von
einem einzelnen Elektron abgestrahlt wird multipliziert mit dem Formfaktor
des Elektronenpakets [FIR05]. Es setzt sich im Wesentlichen zusammen aus
der Fundamentalen bei der eingestellten Resonanzwellenlinge und ungeraden
hoheren Harmonischen davon (gerade hohere Harmonische sind stark unter-
driickt, vergl. Kap. 2.1.2). Da der Formfaktor zu kiirzeren Wellenldngen hin
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Abbildung 2.11: Simuliertes Elektrisches Feld (links) und Spektrum(rechts),
der THz-Strahlung die von einem 1nC Elektronenpaket beim Durchgang

durch den Undulator bei einer eingestellten Resonanzwellenldnge von 192 ym
(1,56 THz) abgestrahlt wird [Gri|.

stark ab nimmt sind die hoheren Harmonischen im Vergleich zur Fundamen-
talen in der Regel stark unterdriickt (siche Abb. 2.11 links).

Die relative spektrale FWHM-Breite der fundamentalen Strahlung ist ge-
geben durch

& 0,89
w N,
wobei N, die Anzahl der Undulatorperioden bezeichnet [GSSY02]. Abb. 2.12
zeigt ein mit einem Gitterspektrometer gemessenes Spektrum der Funda-

mentalen bei einer Wellenldnge von etwa 90 pm. Die gemessene Breite des
Spektrums stimmt gut mit der erwarteten Breite von etwa 10 % iiberein.

~ 10%, (2.9)

Pulsenergie

Die Pulsenergie der THz-Strahlung wurde mit einem kalibrierten Pyrode-
tektor in der FLASH-Experimentierhalle gemessen [G*]. Fiir eine XUV-
Wellenlénge von 13,5 nm und eine THz-Wellenldnge von etwa 90 pm wurden
dabei Pulsenergien von bis zu 1,8+0, 2 uJ bestimmt. Dabei wurde ein Band-
passfilter, der nur einen etwa 15% breiten Bereich um die zentrale Wellen-
lange durchlésst, verwendet (siche Anhang D). Wenn die simulierten Verluste
beim Transport der Strahlung in die Experimentierhalle und Reflektions-
verluste an Fenstern bertiicksichtigt werden, entspricht eine Pulsenergie von
1,8 uJ in der Experimentierhalle einer Pulsenergien von etwa 3 1J am Undu-
latorausgang. Dies ist etwas geringer, als der aus der Elektronenpaketsform
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Abbildung 2.12: Mit einem Gitterspektrometer gemessenes Spektrum der
Fundamentalen des THz-Undulators bei einer Wellenlédnge von etwa 90 pm

[GT].

berechnete Wert, der bei etwa 5 pJ liegt.

Die Pulsenergie blieb wéahrend einer Messschicht im Wesentlichen konstant,
konnte aber an unterschiedlichen Tagen um bis zu 50 % Schwanken. Es ist
nicht vollstiandig geklart woher diese Schwankungen kommen, aber bei ho-
hen Pulsenergien der SASE-XUV-Strahlung war in der Regel auch die THz-
Pulsenergie hoch.



Kapitel 3

Prinzip der Lichtfeld getriebenen
Streak-Kamera

Zur Messung der Zeitstruktur der FLASH XUV-Pulse wurde im Rahmen
dieser Arbeit eine Lichtfeld getriebene Streak-Kamera! entwickelt. Lichtfeld
getriebene Streak-Kameras sind von der Messmethode her konventionellen
Streak-Kameras, die bereits seit einigen Jahrzehnten zur zeitlichen Charak-
terisierung von kurzen XUV-Pulsen benutzt werden, dhnlich. Bei den konven-
tionellen Streak-Kameras treffen die XUV-Pulse auf eine Photokathode und
erzeugen dort ein Photoelektronenpaket, das dieselbe Zeitstruktur wie der
XUV-Puls hat. Die Photoelektronen werden beschleunigt und durch ein sich
schnell dnderndes elektrisches Feld transversal abgelenkt (siehe Abb. 3.1).
Wenn sich das elektrische Feld schnell genug dndert, wird sich die transversa-
le Ablenkung der Photoelektronen am Anfang des Elektronenpaktes deutlich
von der der Elektronen am Ende des Elektronenpakets unterscheiden, so dass
das Elektronenpaket transversal ausgeschmiert wird. Wenn die Elektronen
auf einen Fluoreszenzschirm treffen, wird dort ein transversal ausgedehnter
Streifen, das Streak-Bild, erzeugt. Wenn das ablenkende Feld gut bekannt ist,
lasst sich aus der Lange dieses Streifens die Lénge des XUV-Pulses berechnen.

Die besten bisher mit Streak-Kameras erreichten Auflosungen liegen im
Bereich von wenigen hundert Femtosekunden [SC05, F*07]. Die Auflésung ist
im Wesentlichen begrenzt durch die Verteilung der Anfangsenergien der Pho-
toelektronen und Raumladungseffekte, die zu einer zeitlichen Verbreiterung
des Elektronenpakets fithren. Ein weiterer limitierender Faktor ist die Syn-
chronisation zwischen den XUV-Pulsen und dem ablenkenden elektrischen
Feld. Dies stellt insbesondere bei SASE-FELs mit grofer Fluktuation der

! Streak-Camera “: Englisch fiir ,,Schmierbildkamera “

27



28

Raumliche
Verteilung der Ax/

Fluoreszenz /

Streak-Bild

Fluoreszenzschirm

Schnell &ndernde
Hochspannung U(t)

. ¥
.
. ‘ z
i, < é
i

r (wotil/ektronen
= A Nat
ﬁ / J \
4

-

XUV-PuI?\

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung einer konventionellen Streak-
Kamera. Ein Lichtblitz trifft auf eine Photokathode und erzeugt ein Pho-
toelektronenpaket. Die Photoelektronen werden durch ein sich schnell an-
derndes elektrisches Feld transversal abgelenkt. Sie treffen auf einen Fluores-
zenzschirm, auf dem das Streak-Bild entsteht. Aus der raumlichen Breite Ax
dieses Fluoreszenzbildes lasst sich die Linge At des Lichtblitzes rekonstruie-
ren (Abbildung entnommen aus [UT05]).

Pulsankunftszeit (vergl. Kap. 2.1.4) ein Problem dar.

Fiir die zeitliche Charakterisierung der FLASH XUV-Pulse wird eine
Auflésung von wenigen fs benotigt, konventionelle Streak-Kameras sind da-
her nicht geeignet. Mit einer Lichtfeld getriebenen Streak-Kameras hinge-
gen lasst sich eine solche Auflésung erreichen. Lichtfeldgetriebene Streak-
Kameras wurden vor einigen Jahren entwickelt, um die Pulsléngen von ex-
trem kurzen XUV-Pulsen aus HHG-Quellen zu messen. Die Pulslidngen die-
ser HHG-Pulse liegen im Bereich von wenigen Femtosekunden bis zu wenigen
hundert Attosekunden. Um sie zeitlich zu charakterisieren, werden also um
drei bis vier Grofenordnungen bessere Auflosungen als mit konventionel-
len Streak-Kameras erreichbar benétigt. Die Idee der Lichtfeld getriebenen
Streak-Kamera ist, das sich schnell dndernde elektrische Feld der Streak-
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Kameras durch das sich um Grofenordnungen schneller &ndernde elektroma-
gnetische Feld eines infraroten (IR) Lichtpulses zu ersetzen. Dazu werden die
XUV-Pulse mit infraroten Lichtpulsen kollinear iiberlagert und in ein Edel-
gas fokussiert (siehe Abb. 3.2). Die Edelgasatome ersetzen die Photokatho-
de und es wird durch Photoionisation ein Elektronenpaket mit der gleichen
Zeitstruktur wie der des XUV-Pulses erzeugt. Dieses Elektronenpaket wird
durch das elektrische Feld des IR-Pulses beschleunigt. Die Impuls- und da-
mit auch Energiednderung der Elektronen hingt von der Phase des IR-Pulses
zum lonisationszeitpunkt ab, so dass die Zeitstruktur des ionisierenden XUV-
Pulses auf Energiednderungen der Elektronen projiziert wird. Gemessen wird
die Energie der Photoelektronen und nicht mehr eine rdumliche Ablenkung
durch das elektrische Feld. Die Photoelektronen werden direkt im IR-Feld er-
zeugt, so dass es kein zeitliches Auseinanderlaufen des Elektronenpaketes auf
dem Weg zum ablenkenden Feld mehr gibt. Mit Hilfe dieser Technik wurden
Auflésungen im Bereich von unter 100 as erreicht [K*04].

Eine Voraussetzung fiir die Lichtfeld getriebene Streak-Kamera ist, dass
die Periodendauer des IR-Streak-Feldes viel grofer sein muss, als die Puls-
dauer der zu untersuchenden XUV-Pulse. Bei allen bisher realisierten Streak-
Kameras wurden XUV-Pulse mit Pulslingen kleiner als eine fs untersucht
und Laserpulse mit Wellenléngen im nah-infrarotbereich als Streak-Feld ver-
wendet. Die FLASH XUV-Pulse haben Pulsldngen von einigen zehn fs, so
dass entsprechend ldngere Periodendauern und damit auch Wellenldngen des
Streak-Feldes benotigt werden. Fiir diese Arbeit wurden daher Lichtpulse im
THz-Bereich verwendet. Alle hier dargestellten Uberlegungen sind aber un-
abhéngig von der Streak-Wellenlénge giiltig.

Die Lichtfeld getriebene Streak-Kamera lasst sich sowohl klassisch als
auch quantenmechanisch gut beschreiben. In Kap. 3.1 wird die klassische
Beschreibung zusammengefasst, in Kap. 3.2 folgt die quantenmechanische
Beschreibung. In Kap. 3.3 wird gezeigt, wie sich mit Hilfe einiger Annahmen
iiber den XUV-Puls analytisch aus einem Streak-Spektrum zusammen mit
dem XUV-Spektrum die Pulslinge des XUV-Pulses rekonstruieren ldsst. In
Kap. 3.4 werden kurz alternative Methoden zur Pulslangenmessung vorge-
stellt.

3.1 Klassische Beschreibung

Wir betrachten ein Elektron, das in der Gegenwart eines kohérenten infra-
roten Lichtpulses von einem XUV-Puls durch Photoionisation eines Atoms
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Abbildung 3.2: Schematische Darstellung einer Lichtfeld getriebenen Streak-
Kamera. Ein mit einem infraroten Lichtpuls iiberlagerter XUV-Puls trifft
auf Edelgasatome und erzeugt Photoelektronen. Die Photoelektronen werden
durch das elektrische Feld des IR-Lichts beschleunigt, wobei ihre Impulsén-
derung von der Phase des IR-Lichts zum lonisationszeitpunkt abhéngt. Die

Energie der Photoelektronen wird mit einem Flugzeitspektrometer gemessen
(Abbildung entnommen aus [UT05]).



31

erzeugt wurde. Auf Grund des grofsen Frequenzunterschiedes zwischen dem
XUV- und IR-Licht lasst sich der Prozess in zwei Schritte unterteilen, zu-
néchst Ionisation durch ein XUV-Photon, dann Beschleunigung des freien
Elektrons durch das elektrische Feld des IR-Lichtpulses. Sei

EIR(F, t) = EO(F, t) cos(wrrt + @) (3.1)

das elektrische Feld des linear polarisierten Infrarotlichtes. Die durch die
Beschleunigung in diesem Feld hervorgerufene Anderung des Impulses eines
Elektrons, das zum Zeitpunkt ¢ am Ort 7 ionisiert wurde, ist gegeben durch

AG(rt) = e / Ern(Ft)dt! = eArg(r 1), (3.2)
t

wobei A 1r(7, ) das Vektorpotential des elektrischen Feldes in Coulomb-Eichung
ist. Der Gesamtimpuls des Elektrons betrigt dann p'= py + Ap, wobei py der
Anfangsimpuls ohne Infrarotlicht ist. Abhéngig vom Winkel zwischen dem
Anfangsimpuls und dem elektrischen Feld wird das Elektron beschleunigt und

abgelenkt, so dass auch die Anderung der kinetischen Energie Wy, = %

winkelabhéngig ist. Experimentell interessant ist die kinetische Energie in
Abhéngigkeit des Winkels © zwischen dem End-Impuls des Elektrons, nach-

dem der Lichtpuls vorbei ist und dem elektrischen Feld des IR-Lichts [IT02]:

20,
Wiin. = Wo+2U, cos 20 sin? gp,-j:\/l - W: sin? O sin? i/ 8WoU, cos © sin ¢,
(3.3)
wobei ¢; die Phase des IR-Feldes zum Ionisationszeitpunkt und W, die ki-
22
netische Energie der Elektronen ohne IR-Feld ist. U, = — %4 peschreibt

dmew? s
das ponderomotive Potential des Infrarotfeldes. Fiir Elektronég mit einem
Impuls parallel oder senkrecht zum elektrischen Feld lésst sich Gleichung 3.3
vereinfachen zu

szn” = W(] + 2Up SiIl2 ©i + \/SWOUP sin ©i
Whiin.t = Wy —2U, sin? Vi

—~~
wow
SN

Bei den meisten Streak-Kamera-Experimenten ist das ponderomotive Po-
tential viel kleiner als die Anfangsenergie der Photoelektronen (U, < W), so
dass die zweiten Terme in den Gleichungen (3.4, 3.5), in der Regel vernach-
lassigt werden konnen. Senkrecht zum IR-Feld kann daher ein vom IR-Feld
im Wesentlichen unbeeinflusstes Photoelektronenspektrum gemessen werden.
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Parallel zum IR-Feld wird die kinetischen Energie der Elektronen abhéngig
von der Phase des IR-Feldes zum Ionisationszeitpunkt verdandert. Im Bereich
des Nulldurchgangs von sin ¢; wird die Ionisationszeit direkt auf eine Ande-
rung der kinetischen Energie projiziert. Unter der Bedingung, dass die Puls-
dauer des ionisierenden XUV-Pulses 7x; viel kleiner ist, als die Perioden-
dauer des Infrarotfeldes, wird damit auch die Pulsdauer auf Anderungen von
kinetischen Energien der Photoelektronen projiziert (siche Abb. 3.3). Wenn
alle Photoelektronen genau die gleiche Anfangsenergie W, haben, lisst sich
aus Streak-Spektren daher direkt die Zeitverteilung des XUV-Pulses rekon-
struieren. In der Regel haben aber die Photoelektronen eine Verteilung von
Anfangsenergien, die die spektrale Breite und auch einen moglichen Chirp?
des XUV-Pulses widerspiegelt. Daher bestehen die Spektren der gestreakten
Photoelektronen aus einer Mischung der projizierten Zeitstruktur und des
Spektrums des XUV-Pulses, so dass eine eindeutige Rekonstruktion der Zeit-
struktur nur aus einem Streak-Spektrum nicht mdglich ist. Bei reproduzier-
baren XUV-Pulsen ldsst sich aus Streak-Spektren, die zu unterschiedlichen
Phasen des Infrarotfeldes gemessen wurden, mittels einer tomographischen
Rekonstruktion die Zeitstruktur eindeutig bestimmen [YBS05, MQO5]|. Bei
Einzelschussmessungen ist es jedoch sehr schwierig, Streak-Spektren des glei-
chen Pulses bei mehreren unterschiedlichen Phasen des Infrarotpulses zu mes-
sen. Unter der Annahme, dass es hochstens einen konstanten linearen Chirp
des XUV-Pulses gibt, lasst sich die Zeitdauer aber auch aus einem Streak-
Spektrum und einem gleichzeitig gemessenen, ungestérten XUV-Spektrum
berechnen (siehe Kap. 3.2).

Fiir jede Rekonstruktion einer XUV-Pulsldnge aus Streak-Photoelektronen-
spektren muss das zeitabhéangige IR-Streak-Feld gut bekannt sein. Wenn der
infrarote Lichtpuls reproduzierbar und die Fluktuation der relativen An-
kunftszeit zwischen IR- und XUV-Puls klein ist, kann das zeitabhingige
Vektorpotential des IR-Feldes durch Abrastern der relativen Ankunftszeit der
beiden Pulse und Messen der mittleren Energieinderung der Photoelektronen
bestimmt werden [GT04]. Wenn der zweiten Term in Gl. 3.4 vernachldssigt
wird, kann die Energieinderung von Elektronen mit einem Impuls parallel
zur Polarisation des Lichtfeldes umformuliert werden zu

2 Ey(t; 2
AW = /8WyU,sin¢; = e ﬁﬂ sing; = e WoAlr(ti). (3.6)

mMe Wrr mMe

Die Energiedanderung der Photoelektronen ist also direkt proportional zum

2Chirp: Siehe Anhang A
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Ap(r,1)

XUV-Intensitat

Abbildung 3.3: Vom XUV-Puls wird ein Photoelektronenpaket, dessen
Zeitstruktur identisch zu der des XUV-Pulses ist, erzeugt. Die Elektro-
nen werden vom IR-Feld beschleunigt, wobei die Impulsdnderung vom IR-
Vektorpotential Az (t) zum lonisationszeitpunkt abhéngt. Dadurch wird die
XUV-Zeitstruktur auf Anderungen von Elektronenimpulsen projiziert.
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Vektorpotential zum lonisationszeitpunkt ;.

3.2 Quantenmechanische Beschreibung

Die Idee bei der quantenmechanischen Beschreibung der Streak-Kamera ist,
durch Einphotonenionisation eines Atoms ein Elektronenwellenpaket zu er-
zeugen, das ein Replik des zu untersuchenden XUV-Pulses ist und alle Eigen-
schaften dieses Pulses, wie die Zeitstruktur, die Phase und das (um die Bin-
dungsenergie der Elektronen verschobene) Spektrum tibernimmt. Die Wech-
selwirkung mit dem Infrarotfeld bewirkt eine zeitabhéngige Phasenmodula-
tion des Elektronenwellenpaketes. Die hier wiedergegebene quantenmechani-
sche Beschreibung ist eng angelehnt an [QMI05].

Betrachten wir zunéchst die Ionisation eines Atoms durch ein XUV-Feld
E xuv, wobei atomare Einheiten (h = m, = e = 1)benutzt werden und von
der Single-Active-Electron-Naherung ausgegangen wird, bei der nur ein Elek-
tron des Atoms betrachtet wird und eventuelle Wechselwirkungen mit ande-
ren Elektronen vernachlissigt werden. Die Ubergangsamplitude vom Grund-
zustand in einen Kontinuumszustand des Elektrons mit Impuls p" ist dann
gegeben durch

ag=—i [ dtdy Exon () expli(W + 1)t (3.7)

wobei d_l; das Dipoliibergangsmatrixelement, W = ’g die Energie des Kon-
tinuumszustands und [, das Ionisationspotential des Atoms ist. Das Dipol-
matrixelement d;; ist in der Regel gut bekannt. In allen von uns betrachteten
Fillen ist die Anderung von d_l} iiber der spektralen Bandbreite des XUV-
Feldes vernachlassigbar und d} kann als konstant angenommen werden. Dar-
aus folgt, dass das Photoelektronenspektrum a; sich sowohl in Amplitude als
auch Phase direkt aus dem XUV-Spektrum ergibt und wir das Photoelektro-
nenwellenpaket als Replik des XUV-Pulses ansehen konnen.

Bei der Beschreibung der Ionisation in Gegenwart eines Infrarotfeldes wird
die Strong-Field-Approximation benutzt. Das heiftt, dass der Einfluss des lo-
nenpotentials auf das Elektron nach der Ionisation vernachlissigt wird. Das
ist bei Ionisation mit XUV-Photonen, bei der in der Regel die Photonenener-
gie viel groker als das Ionisationspotential ist, gut gerechtfertigt. Nachdem
die Lichtpulse vorbei sind ist dann die Ubergangsamplitude ag,(7) in einen
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Kontinuumszustand mit Impuls p; fiir einen Zeitabstand 7 zwischen XUV-
und IR-Puls gegeben durch

a, (1) = —i / dtd EXUv(t—T expli(L,t — /dt' (3.8)
t

wobei f(t) = [fo(t)+A(t;)]—A(t) der Impuls des freien Elektrons im Infra-
rotfeld ist. Wenn der IR-Puls vorbei ist, ist A(t) = 0 und der Elektronenim-
puls ist wie in der klassischen Beschreibung gegeben durch py = [0 (t)+A(%)].
aj,(7) ist zu verstehen als die Summe aller Wahrscheinlichkeitsamplituden
aller moglichen Elektronentrajektorien, die zum gleichen Endimpuls p'y(7)
fithren. Das Photoelektronenspektrum ist dann gegeben durch S = |aﬁf|2.
Das Integral iiber ¢ in Gleichung 3.8 beriicksichtigt, dass das Elektron zu
jeder Zeit t ins Kontinuum freigesetzt werden kann; die Wahrscheinlichkeit
dafiir ist gleich der Amplitude des XUV-Feldes multipliziert mit dem Di-
poliibergangsmatrixelement. Durch die Exponentialfunktion wird die Phase
des Prozesses beriicksichtigt, diese setzt sich zusammen aus der im Grund-
zustand bis zur Zeit ¢ akkumulierten Phase [,¢ und der Phase, die danach
im Kontinuum akkumuliert wurde.

Gleichung 3.8 kann umgeformt werden zu

az, (7 :—A/ﬁMPM)]WEMWQ—ﬂwMOV+IH (3.9)
mit der Phase
olt) = — [ d(FrAW) + 2(¢)/2) (3.10)

wodurch deutlich wird, dass die Auswirkung des Infrarotfeldes im We-
sentlichen aus einer zeitabhadngigen Phasenmodulation des Elektronenwel-
lenpaketes besteht. Wenn wieder von einem Infrarotfeld wie in Gleichung 3.1
ausgegangen wird, kann die zusétzliche Phase ¢(t) dargestellt werden als:

o(t) = ¢1(t) + da(t) + Ps(t) (3.11)
o) = — [t (3.12)
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8WU,(t)
pa(t) = Tcos@coswmt (3.13)
IR
Ps(t) = —gi—gsin@wmt) (3.14)

¢1 andert sich nur langsam auf der Zeitskala der IR-Pulsdauer, wahrend
¢o und ¢3 sich mit der IR Frequenz, bzw. der zweiten Harmonischen &ndern.
Bei den meisten Streakingexperimenten ist U, < W, so dass ¢2 dominant
ist und ¢; und ¢35 in der Regel vernachlassigt werden konnen.

Physikalisch bewirkt eine lineare Phasenmodulation des Elektronenwel-
lenpaketes eine Verschiebung des Spektrums, die gegeben ist durch

SW =W — Wy = —06/0t (3.15)

Wenn der XUV-Puls im Verhéltnis zur Periode des IR-Feldes kurz ist, kann
¢ linear angenédhert werden. Aus Gleichung (3.15) folgt dann direkt derselbe
Ausdruck fiir die Energie wie im klassischen Fall (Gl. 3.5). Die durch die Pha-
senmodulation hervorgerufene Verbreiterung des Spektrums hédngt von der
Zeitstruktur und der spektralen Phase des XUV-Pulses ab. Daher ist es nicht
moglich, einen beliebigen XUV-Puls aus einem gemessenen Streak-Spektrum
zu rekonstruieren, sondern es miissen einige vereinfachende Annahmen ge-
macht werden. Dies wird im folgenden Kapitel ausfiihrlicher dargestellt.

3.3 Rekonstruktion von Gaufspulsen mit linea-
rem Chirp

Im Allgemeinen ist es aus oben genannten Griinden nicht moglich, die Zeit-
struktur eines beliebigen XUV-Pulses mit beliebiger spektraler Phase ein-
deutig aus einem Streak-Spektrum zu rekonstruieren. Wenn allerdings nur
ein konstanter linearer Chirp® des XUV-Pulses angenommen wird und ein
eventueller Chirp hoherer Ordnung vernachlassigt wird, kann fiir einen gaufs-
formigen Puls das Streak-Spektrum analytisch berechnet werden [Geb, I702]
und es kann aus einem Streak-Spektrum und einem gleichzeitig gemessenen
XUV-Spektrum die Pulsdauer des XUV-Pulses rekonstruiert werden. Der
lineare Chirp der Pulse kann durch einen Vergleich von Streak-Spektren,
die mit umgekehrter Richtung des Streak-Feldes aufgenommen wurden, be-
stimmt werden.

3Chirp: Siehe Anhang A
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Elektronenimpuls

Ay, (1)

Ay, (1)

Ungestortes
Spektrum

) (:/
Elektronenimpuls

XUV-Puls

Zeit

Abbildung 3.4: Lichtfeldgetriebene Streak-Kamera fiir einen XUV-Puls mit
linearem Chirp (als Farbverlauf dargestellt). Die Verbreiterung des Photo-
elektronenspektrums héangt von der Richtung des Streak-Feldes ab. Im obe-
ren Fall werden die hoherenergetischen Elektronen, die vom Kopf des XUV-
Pulses erzeugt wurden, vom Streak-Feld noch zusétzlich beschleunigt und
die niederenergetischen Elektronen, die vom Ende des Pulses erzeugt wur-
den, werden noch weiter abgebremst. Dadurch wird das Streak-Spektrum
sehr breit. Im unteren Fall ist es umgekehrt und das Streak-Spektrum wird
schmaler.
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Wir gehen von einem Gaufpuls mit einem linearen Chirp ¢ aus. Das

elektrische Feld des XUV-Pulses sei

Exuv(t) = Ae—alt—t0)? gi(wo(t—to)+e(t—to)?) (3.16)

Die rms—PuIsléinge der XUV-Intensitat Ixy = |E xuv|? ist dann gegeben

2 2
durch 7xyy = 2 - und die spektrale Bandbreite ist o xuv_spektrum = \/ ot

Der XUV-Puls sel iiberlagert von einem kohérenten, linear polarisierten In—
frarotpuls mit einem elektrischen Feld wie in GIl. 3.1, wobei die Ankunftszeit
des IR-Pulses so gewéhlt wird, dass das Maximum der XUV-Feldstarke mit
einem Nulldurchgang des IR-Vektorpotentials zusammenfallt.

Das Spektrum der Photoelektronen ergibt sich nach Gl. 3.9 zu
S(w) = |ot17f|2 =|- / dtei‘b(t)EXUV(t)e_MF, (3.17)

wobei d_l; = 1 angenommen wurde. Wir gehen weiter davon aus, dass U, < W
erfiillt ist und setzen daher ¢(t) = ¢o(t) (sieche Gl. 3.11). Fiir kleine ¢ kann
aufkerdem genédhert werden:

P2 (t) ~ 1/8wol,(0) /wig cos O(1 — wixt?/2) (3.18)

Damit ist Gl. 3.17 analytisch l6sbar und wir erhalten fiir Photoelektronen
mit einem Impuls parallel zum IR-Feld (© = 0):

—a(w — wp)?
2(a?2 + (c £5/2)%)’

wobei s = (00W) /0t = £,/8U,(0)wow;r ein Maf fiir die Streak-Geschwindigkeit
ist (siehe auch [I702]). Dieses Spektrum ist wieder gaukférmig mit einer Brei-
te von

S(w) o< exp

(3.19)

os =

\/a2 + (c+ 5/2)?

a

= \/UngV—Spektrum + T?(UV(S2 + 408) (320)

Das Streak-Spektrum besteht also aus einer Faltung des XUV-Spektrums
mit der auf Energien projizierten Zeitstruktur. Der lineare Chirp ¢ éndert
die effektive Streak-Geschwindigkeit s.;r = v/s? £ 4cs. Das Vorzeichen von
s hdngt von der Richtung des elektrischen Streak-Feldes ab und kehrt sich
fiir aufeinanderfolgende Nulldurchginge des IR-Vektorpotentials A;z um.
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Damit &ndert sich bei gleichbleibendem Chirp auch die effektive Streak-
Geschwindigkeit und damit die Breite der Streak-Spektren fiir jeden auf-
einanderfolgenden Nulldurchgang von A;r. Abb. 3.4 zeigt schematisch das
Prinzip der lichtfeldgetriebenen Streak-Kamera fiir einen XUV-Puls mit li-
nearem Chirp.

Wenn die Streak-Geschwindigkeit s und der Chirp ¢ des XUV-Pulses be-
kannt sind, lasst sich aus der Breite og eines gemessenen Streak-Spektrums
und der Breite des XUV-Spektrums oxyv — spektrum mit Hilfe von Gl. 3.20 die
Pulslange des XUV-Pulses berechnen:

2 _ 42

. o \/Us UXUV—Spektrum (3 21)

XUV — . .
s? £ 4cs

Der Effekt einer von der Streak-Richtung abhéngigen effektiven Streak-
Geschwindigkeit, kann ausgenutzt werden, um den linearen Chirp ¢ der XUV-
Pulse zu bestimmen. Dazu werden zwei Streak-Spektren, die mit unterschied-
licher Streak-Richtung aufgenommen wurden und das XUV-Spektrum beno-
tigt. Bei dem Experiment dieser Arbeit war es nicht moglich, fiir einen XUV-
Puls gleichzeitig zwei Streak-Spektren mit umgekehrter Streak-Richtung auf-
zunehmen, sondern es wurden an zwei aufeinanderfolgenden Nulldurchgén-
gen von Ajg jeweils mehrere Streak-Spektren und die zugehérigen XUV-
Spektren gemessen. Dies erlaubt eine Bestimmung des iiber viele XUV-Pulse
gemittelten linearen Chirps ¢. Dazu werden die gemessenen Streak- und
XUV-Spektren einzeln entfaltet

Oentf. = \/O'g - U%(UV—Spektrum (322>

und dann jeweils fiir jeden A;z-Nulldurchgange 1,2 gemittelt. Daraus lésst
sich dann die mittlere Pulsdauer

Toup 1+ (@2,
?XUV:\/( tf'>12$2< )2 (3.23)

berechnen. Der mittlere Chirp ergibt sich dann durch

(Egntf.)l - (Egntf.)Q

)
8ST%uv

C =

(3.24)

Wenn man annimmt, dass der Chirp fiir jeden Einzelschuss gleich ist, dass
also alle XUV-Pulse den mittleren Chirp ¢ haben, lasst sich nach Gl. 3.21 die
Pulsdauer fiir durch Gaufpulse angenéherte Einzelschiisse rekonstruieren.



40

3.4 Alternative Methoden zur Messung ultra
kurzer XUV-Pulse

Eine Alternative zur Pulsldngenmessung mit einer Streak-Kamera bieten
Kreuz- oder Autokorrelationsexperimente. Dabei wird entweder der XUV-
Puls mit einem anderen Lichtpuls in einem Medium tiberlagert (Kreuzkorre-
lation) oder der XUV-Puls wird geteilt und die beiden Teilpulse werden in
einem Medium iiberlagert (Autokorrelation). Wenn in dem Medium ein Ef-
fekt stattfindet, der nur auftritt, wenn beide Lichtpulse gleichzeitig da sind,
ist es durch Andern der relativen Ankunftszeit beider Pulse und Messen des
Effekts moglich, das Zeitprofil des XUV-Pulses abzutasten. Da diese Messun-
gen mehrmals bei unterschiedlichen relativen Ankunftszeiten durchgefiihrt
werden miissen, kann nur die iiber viele Pulse gemittelte XUV-Pulsform be-
stimmt werden und eine Einzelschussmessung ist nicht moglich. Im sichtbaren
bis nah-ultravioletten Wellenléngenbereich kénnen durch Autokorrelations-
messungen in Kristallen, sogenannte FROG-Messungen [TK93, KT93|, Licht-
pulse in einem Einzelschussverfahren vollstdndig charakterisiert werden. Bei
Strahlung im XUV-Bereich sind Kristalle nicht transparent, daher kénnen
diese Messmethoden nicht ohne weiteres auf den XUV-Bereich iibertragen
werden.

Bei FLASH wurde bereits mit Hilfe einer zwei-Photonen-Doppelionisation
von Helium eine Autokorrelationsmessung durchgefiihrt [M*a|. Dazu wurden
XUV-Pulse mit einer Wellenlénge von 24 nm in zwei Teilstrahlen aufgeteilt
und in ein Heliumgas fokussiert. Bei der benutzten Wellenldnge kénnen zwei-
fach geladene Heliumionen nur erzeugt werden, wenn gleichzeitig zwei Pho-
tonen von einem Heliumatom absorbiert werden. Die Anzahl der erzeugten
He?"-Ionen hingt deshalb quadratisch von der XUV-Intensitit ab. Damit
steigt die Ionenanzahl stark an, wenn sich die beiden Teilstrahlen iiberlagern
und es lasst sich durch Verzégern des einen Pulses gegeniiber dem ande-
ren bei gleichzeitigem Messen der He®'-Ionenanzahl die mittlere Linge der
XUV-Pulse bestimmen. In einem anderen Experiment wurde bei FLASH die
mittlere Kohdrenzlange der XUV-Pulse gemessen, indem zwei Teilstrahlen
auf einer Kamera iiberlagert wurden und Interferenzbilder in Abhéngigkeit
der relativen Ankunftszeit der Pulse gemessen wurden (siehe Kap. 2.1.4)
[M*08b].

Auf Grund des sehr grofen zeitlichen Jitters der FLASH-Pulse (siche
Kap. 2.1.4) sind Kreuzkorrelationsexperimente, bei denen ein zu den FLASH-
Pulsen synchronisierter Laser mit den FLASH XUV-Pulsen iiberlagert wird,
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nicht geeignet, um die Pulslinge der FLASH-Pulse zu messen. Stattdessen
werden sie z.T. benutzt, um den Jitter der FLASH-Pulse zu messen (siche
Kap. 2.1.4).

Eine weitere Methode zur Charakterisierung ultrakurzer Lichtpulse ist die
Messung von spektralen Interferenzen. Diese sogenannten SPIDER? Messun-
gen [IW98| werden héufig im sichtbaren Wellenléngenbereich benutzt. Dabei
wird der Lichtpuls in zwei Hélften geteilt und das Spektrum des einen Teil-
pulses, mit Hilfe eines nicht linearen Effekts in einem Kristall, verschoben.
Danach werden die Teilpulse leicht zeitlich gegeneinander versetzt wieder
iiberlagert. Im Spektrum treten dann Interferenzen auf, aus denen sich das
elektrische Feld des Lichtpulses vollstdndig rekonstruieren lédsst. Da es im
XUV-Bereich keine Moglichkeit gibt, das Spektrum eines Teilpulses zu ver-
schieben lésst sich diese Methode nicht direkt auf den XUV-Bereich iibertra-
gen. Allerdings konnten, wie bei Streak-Kameras, Elektronenwellenpakete fiir
SPIDER-Messungen benutzt werden [Q103]. Dazu miisste der XUV-Strahl
in zwei Teile geteilt werden, die relativ zueinander zeitlich verzégert werden.
Mittels Photoionisation konnten aus diesen zwei Lichtpulsen zwei Elektro-
nenwellenpakete erzeugt werden, die die gleiche Zeitstruktur und Phase wie
die XUV-Pulse haben. Durch Streaking mit einem {iberlagerten THz-Feld
liefsen sich die beiden Elektronenwellenpakete spektral gegeneinander ver-
schieben und aus Interferenzen im Photoelektronenspektrum kénnte wieder
das elektrische Feld des XUV-Pulses rekonstruiert werden. Dies wére eine
Moglichkeit in einem Einzelschussverfahren die XUV-Pulse vollstindig zu re-
konstruieren. Allerdings wéren diese Messungen sehr anspruchsvoll, da sehr
hoch aufgeldste Photoelektronenspektren benotigt werden. Bisher wurden
noch keine SPIDER Messungen im XUV-Bereich durchgefiihrt.

4SPIDER: Abkiirzung fiir ,Spectral phase interferometry for direct electric-field recon-
struction “.



Kapitel 4

Autbau einer THz-Feld
getriebenen Streak-Kamera bei
FLASH

Zur Messung der Zeitstruktur der FLASH XUV-Pulse wurde im Rahmen
dieser Arbeit eine THz-Feld getriebene Streak-Kamera aufgebaut. Im Expe-
riment werden die XUV-Pulse von FLASH mit THz-Pulsen aus dem FLASH
THz-Undulator kollinear iiberlagert (siehe Abb. 4.1, Detailzeichnung siehe
Anhang C) und in die Wechselwirkungszone fokussiert. In der Wechselwir-
kungszone befinden sich Edelgasatome (Krypton oder Xenon) die von den
XUV-Photonen ionisiert werden. Die dabei entstehenden Photoelektronen
werden durch das elektrische Feld des THz-Pulses beschleunigt. Die Energi-
en der Photoelektronen werden mit zwei Elektronen-Flugzeitspektrometern
gemessen, eines der Spektrometer ist parallel zur Polarisation des THz-Pulses
ausgerichtet, das andere senkrecht dazu. Der gesamte Aufbau befindet sich in
einer Ultrahochvakuumkammer, die direkt mit den Vakuumroéhren der XUV-
und THz-Beamlines verbunden ist. Im Folgenden wird auf die einzelnen Ele-
mente des Experimentes genauer eingegangen.

4.1 XUV-Strahlfithrung

Das Streak-Kamera Experiment wurde in der FLASH-Experimentierhalle am
Messplatz der Beamline! 3 durchgefiihrt. Die XUV-Strahlung wird in die-
ser Beamline mit fiinf Planspiegeln zum Messplatz transportiert, so dass am
Messplatz der unfokussierte Strahl ankommt [T09]. Im Experiment wird der
XUV-Strahl mit einem sphérischen Silizium-Molybdan-Multilagenspiegel mit

I Beamline “ Englisch fiir ,Strahlréhre «

42
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Multilagen-Spiegel
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Abbildung 4.1: Schematische Darstellung des experimentellen Aufbaus. Der
XUV-Strahl (blau) und der THz-Strahl (rot) werden kollinear {iberlagert und
in die Wechselwirkungszone fokussiert. In die Wechselwirkungszone wird mit
einer Gasdiise Edelgas eingelassen. Der XUV-Puls ionisiert die Atome. Die
Photoelektronen werden vom THz-Feld beschleunigt. Die Polarisation des
XUV-Pulses ist horizontal, die des THz-Pulses vertikal. Die Energie der Pho-
toelektronen wird mit zwei Spektrometern gemessen, eines parallel und eines
senkrecht zur THz-Polarisation. In den THz-Strahl kénnen ein Polarisator
und ein Bandpassfilter gefahren werden. Der XUV-Strahl kann mit einem
Aluminiumfilter abgeschwécht werden.
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einer Brennweite von 2m fokussiert. Der Spiegel ist optimiert fiir die Refle-
xion von 13,5 nm Strahlung. Der XUV-Strahl trifft mit einem Winkel von ca.
einem Grad gegeniiber der Normalen auf den Spiegel. Mit Hilfe von Motoren
lasst sich der Spiegel in alle Raumrichtungen und Winkel im Vakuum jus-
tieren. Die Fokussierung des XUV-Strahls wurde mit dem Programm Zemax
|Zem)] fiir eine Wellenlédnge von 13,5 nm simuliert, wobei fiir den einfallenden
Strahl die Parameter aus [AT07] verwendet wurden (23,5m nach dem Un-
dulator: 2,1 mm FWHM Strahlgrofe und 90 urad Divergenz). Der simulierte
Fokus hatte bei einem angenommenen Gauftstrahl eine volle Halbwertsbreite
(FWHM) von 25 um und eine Rayleighlinge? von 50 mm. Der XUV-Fokus
wurde mit Hilfe eines phosphoreszierenden Schirms und einer Kamera gemes-
sen (siche Kap. 4.3), wobei eine Halbwertsbreite von etwa 100 ym bestimmt
wurde. Dies ist deutlich gréfer als der simulierte Wert. Es ist mdglich, dass
auf Grund von Sattigung des Schirms und nicht ausreichender Auflésung der
optischen Abbildung ein zu grofser Wert bestimmt wurde. Damit gewéhrleis-
tet ist, dass das THz-Feld fiir alle vom XUV-Puls erzeugten Photoelektronen
gleich ist, ist es wichtig, dass der Strahldurchmesser des XUV-Strahls in
der Wechselwirkungszone deutlich kleiner ist, als der Strahldurchmesser des
THz-Strahls. Dies ist auch bei einem XUV-Fokus von 100 #m noch gut erfiillt.

Die Energie der einzelnen XUV-Pulse kann bei FLASH mit einem in der
Beamline fest installierten Gasmonitordetektor gemessen werden [T108]. In
dem Detektor wird ein Gas bei geringem Druck ionisiert und die Anzahl
der entstehenden Elektronen und Ionen gemessen. Abb. 4.2 zeigt eine Gas-
monitordetektor Messung der Pulsenergie iiber mehrere Minuten. In blau
dargestellt sind die jeweils iiber die 25s gemittelten Pulsenergien in pJ. Die
griine Kurve zeigt die iiber mehrere Minuten gemittelte Pulsenergie, die bei
etwas liber 22uJ liegt. Diese Pulsenergien waren typisch fiir alle Messtage
des Streak-Kamera-Experimentes.

Die Pulsenergien werden vor der Einkopplung der XUV-Strahlen in die
Beamline gemessen. Auf Grund von Verlusten von 41 % bei der Strahlfiih-
rung [TT09] und ~ 30 % bei der Reflexion am Multilagenspiegel entsprechen
die ~ 22 pJ Pulsenergie im Gasdetektor einer Pulsenergie von etwa 9 pJ in
der Wechselwirkungszone. Bei einer minimalen Pulsliange von 8 fs [AT07] ent-
spricht das einer maximalen Intensitit von ~ 1,4 - 101 /em?2. Bei solch ho-
hen Intensitéten treten sehr schnell Schiaden an den zur Justage notwendigen
Phosphorschirmen auf. Auferdem ist es moglich, dass Raumladungseffekte
auftreten, die zu einer Verbreiterung der Photoelektronenspektren fiihren.
Daher ist es z.T. notwendig, den XUV-Strahl abzuschwichen. Dazu kénnen

2Definition der Rayleighlinge: siehe Anhang B
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Abbildung 4.2: Mit dem Gasmonitordetektor iiber mehrere Minuten gemes-
sene XUV-Pulsenergie. In blau dargestellt sind die jeweils iiber 25s gemittel-
ten Pulsenergien, in griin dargestellt ist der iiber mehrere Minuten gebildete
Mittelwert der Kurve.

zwei Aluminium Folien in den Strahl gefahren werden. Die eine hat eine
Dicke von 200nm und damit bei einer XUV-Wellenldnge von 13,5nm eine
Transmission von 4 - 1073 [exr], die andere hat eine Dicke von 137 nm und
eine Transmission von 23 - 1073, In der Regel wurde die 200nm Folie zum
Justieren und die 137 nm Folie zum Messen der Photoelektronenspektren ver-
wendet, so dass bei der Messung der Photoelektronenspektren die mittlere
Pulsenergie in der Wechselwirkungszone etwa ~ 0,5 pJ und die maximale
Intensitit etwa ~ 3 - 10111W/cm? betrug. Eine andere Moglichkeit den XUV-
Strahl abzuschwéchen, bietet der Gasabsorber, der fest in der XUV-Beamline
bei FLASH installiert ist [TBH'06]. Der Gasabsorber besteht aus einer 15m
langen Gaszelle, die mit unterschiedlichen Gasen gefiillt werden kann. Je nach
eingestelltem Gasdruck verringert sich die XUV-Pulsenergie durch Photoab-
sorption im Gas. Dadurch lasst sich bei einer XUV-Wellenlédnge von 13,5 nm
die Pulsenergie um bis zu 10~* abschwiichen, ohne dabei andere Strahlpara-
meter zu édndern.

4.2 THz-Strahlfiihrung

Die Strahlung des THz-Undulators wird bereits wenige Meter hinter dem
THz-Undulator von der kollinear laufenden XUV-Strahlung getrennt und in
einer eigens dafiir gebauten THz-Beamline zum BL-3 Messplatz transpor-
tiert (siehe Abb. 4.3) [GT08b]. Um die XUV- und THz-Strahlen zu trennen,
wird ein Planspiegel mit einer zentralen Apertur von 10 mm Durchmesser
verwendet. Der XUV-Strahl geht durch die Apertur, wiahrend auf Grund
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des groferen Strahldurchmessers der grofte Teil der THz-Strahlung von dem
Spiegel reflektiert und in die THz-Beamline eingekoppelt wird. Da die lang-
wellige THz-Strahlung stark divergent ist und sich zwischen THz-Undulator
und Messplatz mehrere Aperturen befinden, muss die Strahlung in der Be-
amline mehrfach refokussiert werden. Dies geschieht mit insgesamt sechs fo-
kussierenden Toroidspiegeln. Aufserdem befinden sich noch insgesamt sieben
Planspiegel in der Beamline. Es ist an mehreren Stellen moglich, die THz-
Strahlung durch Fenster auszukoppeln um etwa das Spektrum oder die Pul-
senergie zu messen. Um das Vakuum im Beschleuniger vom Vakuum in der
Beamline zu trennen befindet sich ein Diamantfenster in der Beamline. Im
Rahmen dieser Doktorarbeit wurde die Propagation der Strahlung durch die
Beamline mit dem Programm Zemax |Zem| simuliert (sieche Kap. 4.2.2) und
die THz-Beamline mit aufgebaut.

Im Experiment werden die THz-Pulse mit einem Parabolspiegel um 90°
umgelenkt und fokussiert. Dabei wurden drei unterschiedliche Fokussierspie-
gel mit Brennweiten von 100, 150 und 200 mm benutzt. In der Mitte der Pa-
rabolspiegel befindet sich jeweils eine Apertur mit einem Durchmesser von
2mm. Dadurch kénnen die XUV-Strahlen, die von hinten durch die Apertur
gehen, kollinear mit den THz-Strahlen iiberlagert werden (siche Abb. 4.1).
Die Parabolspiegel konnen mit Hilfe von Motoren im Vakuum in alle drei
Raumrichtungen und in zwei Winkeln justiert werden. Um das Spektrum
des THz-Pulses einzuschrianken und damit den zeitlichen Verlauf des elek-
trischen Feldes zu glitten wurde bei einigen Messungen ein Bandpassfilter
(QMC Instruments Ltd.) in den THz-Strahl gefahren, der nur Wellenléngen
zwischen 82 und 107 um transmittiert (siehe Anhang D). Die THz-Strahlung
ist am Undulator horizontal linear polarisiert. In der THz-Beamline befindet
sich ein Periskop, das die Polarisation dreht, so dass die Strahlung im Expe-
riment vertikal polarisiert ist. Zur Verbesserung der Polarisationseigenschaf-
ten wurde bei den meisten Messungen ein Drahtgitterpolarisator (Microtech,
G25) verwendet.

4.2.1 Delayline und Ankunftszeitmessung

Um die Ankunftszeit der THz-Pulse am Messplatz einzustellen, wurde ei-
ne Delayline® in der THz-Beamline installiert. Sie besteht aus vier Spiegeln,
von denen sich zwei (P5 und P6 in Abb. 4.3) gegeniiber den anderen paral-
lel verschieben lassen, womit sich die Weglénge fiir die THz-Pulse einstellen
lasst. Die Spiegel lassen sich in Schritten von 5 pm verstellen, was einer Weg-

3 Delayline “: Englisch fiir ,Verzdgerungsstrecke “
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P5 P6

THz-Strahl Diamantfenster A
T1 :
f=8m T2 fT4 . '
e _ =4m, ——

P2 : f=13m

BL3-Messplatz

v ra - < f=6m
P1 P3 T3
f=6m
XUV-Strahl

Abbildung 4.3: Schematischer Aufbau der THz-Beamline. Wenige Meter hin-
ter dem THz-Undulator wird die THz-Strahlung mit einem Spiegel mit einer
zentralen Apertur (P1) von der kollinear laufenden XUV-Strahlung getrennt
und in die THz-Beamline eingekoppelt. In der THz-Beamline wird die Strah-
lung mit sechs Toroidspiegel (T1-6) und sieben Planspiegeln (P1-7) zum BL3
Messplatz transportiert. Die Spiegel P5 und P6 konnen verschoben werden,
um die Weglinge der THz-Strahlung einzustellen [GT08b].

lingenénderung von As = 10 ym und damit einer Anderung der Ankunfts-
zeit der THz Pulse von At = As/c = 33fs entspricht. Um den zeitlichen
Uberlapp der XUV- und THz-Pulse zu finden, wurde ein gepulster Laser
(Edinburgh Instruments EPL-635) mit einer Pulsldnge von ~ 100 ps vor dem
THz-Undulator in die Strahlréhre eingekoppelt. Der Laserstrahl wurde so
aufgeweitet, dass die Halfte des Strahls durch die Apertur des ersten THz-
Spiegels und damit in die XUV-Beamline ging und die andere Hélfte in die
THz-Beamline eingekoppelt wurde. Im Experiment wurden die beiden Laser-
strahlen rdumlich in der Wechselwirkungszone iiberlagert, so dass der eine
Laserstrahl dem XUV-Strahlweg und der andere dem THz-Strahlweg folgt.
In der Wechselwirkungszone wurden die Ankunftszeiten der beiden Laser-
strahlen mit Hilfe einer schnellen Photodiode (Alphalas UPD 200) mit einer
Anstiegszeit von < 170 ps gemessen und mit Hilfe der Delayline so eingestellt,
dass sie gleichzeitig ankamen. Die Genauigkeit des Verfahrens wurde durch
mehrmaliges Wiederholen auf +20 ps bestimmt.

4.2.2 Simulation der THz-Strahlung

Sowohl die Propagation der THz-Strahlung durch die THz-Beamline als auch
die Fokussierung im Experiment wurden mit dem Programm Zemax |Zem]|
simuliert. Zemax erlaubt es, beliebige Wellenfronten, die durch eine Matrix
von Amplituden und Phasen des elektrischen Feldes beschrieben werden, zu
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propagieren. Man kann fiir Undulatorstrahlung eine virtuelle Quelle auf ei-
ner transversalen Ebene im Undulator definieren, so dass in jeder beliebigen
Entfernung vom Undulator die Undulatorstrahlung identisch zur Strahlung
dieser Quelle ist. In der Regel wird diese Quelle in der Mitte des Undulators
definiert. Das elektromagnetische Feld innerhalb des Undulators weicht von
dem der Quelle ab, daher ist sie als virtuelle Quelle zu verstehen |[GSSY06].

Die virtuelle Quelle hat in der Undulatormitte eine ebene Wellenfront
und ihre FWHM-Breite ist ungefdhr gegeben durch

[ ALy
d=2 — 4.1
x 0,7 % o (4.1)

wobei A die Wellenldnge der Strahlung und L;; die Lange des Undulators ist.
In unserem Fall lasst sich Gleichung 4.1 gut anndhern durch d ~ v/ A %« 1 m.

Bei den Simulation wurde die virtuelle Quelle durch Gaufistrahlen deren
Taille in der Mitte des Undulators lag und deren Breite v/ x 1 m betrug,
angendhrt. Die so simulierten Fokusgrofsen und Rayleighldngen von 91 pm-
Strahlung sind in Tabelle 4.1 fiir alle im Experiment verwendeten Fokussier-
spiegel angegeben.

Brennweite | Fokusgrofe (Waist) | Rayleighlange
100 mm 0,23 mm 1,8 mm
150 mm 0,35 mm 4,2 mm
200 mm 0,47 mm 7,4mm

Tabelle 4.1: Simulierte Fokusgréfien und Rayleighlangen der THz-Strahlung
bei unterschiedlichen Fokussierspiegelbrennweiten. Die Wellenldnge betrug
91 pm.

4.2.3 Gouy-Phasenverschiebung

Konvergierende Lichtwellen erfahren bei der Propagation durch ihren Fokus
von —oo bis 0o eine Phasenverschiebung von nm gegeniiber einer ebenen Wel-
le. Dieser Effekt ist bekannt als ,Gouy-Phasenverschiebung®[Sie86, Boy80,
FWO01]. Fiir die fiir uns besonders relevanten Gaufstrahlen ist n = 1 und die
zusétzliche Phase auf der Strahlachse ldsst sich ausdriicken als

é(2) = arctan(—), (4.2)

20
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Abbildung 4.4: Gouy-Phase eines fokussierten Gaufsstrahls auf der Strahl-
achse. zj ist die Rayleighldnge (Bild aus [ST91]).

wobei sich bei z = 0 der Fokus befindet und z, die Rayleighlédnge ist (siehe
auch Abb. 4.4).

Diese Gouy-Phasenverschiebung des THz-Feldes bedeutet, dass sich, wéh-
rend sich die THz- und XUV-Pulse kollinear durch die Wechselwirkungszone
bewegen, die THz-Phase beziiglich dem XUV-Puls édndert. Die Messung der
XUV-Zeitstruktur im Streak-Kamera-Experiment beruht darauf, dass Photo-
elektronen abhingig von der THz-Phase zum Ionisationszeitpunkt beschleu-
nigt werden. Eine Anderung der THz-Phase iiber die Wechselwirkungszone
ist daher gleichbedeutend mit einer Verschmierung der Zeitstrukturmessung.
Die Lénge der Wechselwirkungszone ist im Wesentlichen gegeben durch die
Ausdehnung des Gasvolumens, aus dem die Photoelektronen erzeugt wer-
den. Diese Ausdehnung wurde auf 1,1 mm abgeschétzt (siehe Kap.4.4). Bei
den meisten Experimenten wurde THz-Strahlung mit einer Wellenldnge von
A =91 pm und damit einer Periodendauer von 7" = \/c = 303 fs verwendet.
Wenn sich die Phase des THz-Pulses iiber die Wechselwirkungszone um Ag¢
verdndert, entspricht das im Streak-Kamera-Experiment einer Zeitdnderung
von

_ A9
- 360°

Die im Experiment gemessene Zeitstruktur besteht dann aus einer Fal-
tung der XUV-Zeitstruktur mit einer Funktion der Breite At (siche Kap. 6.1).

At

(4.3)

Tabelle 4.2 zeigt die berechneten Gouy-Phasenverschiebungen und daraus
resultierenden Verschmierungen der Zeitmessung bei unterschiedlichen THz-
Fokussierspiegelbrennweiten. Dabei wurde von den simulierten Rayleighlan-
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gen (siche Tab. 4.1) und einer FWHM-Lénge der Wechselwirkungszone von
1,1 mm ausgegangen.

Die Auswirkung der Gouy-Phasenverschiebung ist weitgehend unabhén-
gig von der THz-Wellenldnge. Bei langeren Wellenldngen ist zwar bei gleicher
Fokussierspiegelbrennweite die Rayleighlange grofser und damit die Gouy-
Phasenverschiebung in der Wechselwirkungszone geringer, aber auf Grund
der groferen Periodendauer T nimmt die Verschmierung der Zeitmessung At
nicht ab.

Brennweite | A¢ | At
100 mm 35,1° | 29,5 fs
150 mm 15,5° | 13,0fs
200 mm 8,8° | 74fs

Tabelle 4.2: Gouy-Phasenverschiebung iiber die Wechselwirkungszone und
daraus resultierende Verschmierung der Zeitmessung bei unterschiedlichen
Fokussierspiegelbrennweiten. Die Wellenldnge betrug 91 pm.

4.3 Diagnostik

Im Streak-Kamera-Experiment miissen die THz- und XUV-Pulse fokussiert
und raumlich und zeitlich iiberlagert werden. Um dies zu erreichen, gibt es
in der Experimentierkammer insgesamt drei mit Ce:YAG-Pulver beschichte-
te Schirme, die griin phosphoreszieren, wenn der XUV-Puls auf sie trifft und
ihn damit sichtbar machen. Der erste Ce:YAG-Schirm kann direkt vor den
zur XUV-Fokussierung benutzten Multilagenspiegel gefahren werden, um den
Auftreffort der Strahlung auf dem Spiegel zu iiberpriifen. Der zweite Schirm
ist an der Riickseite des zur THz-Fokussierung benutzten Parabolspiegels an-
gebracht. Er dient dazu, das Durchfiddeln des XUV-Strahls durch die Aper-
tur im Parabolspiegel zu erleichtern. Der dritte Schirm kann mit Hilfe eines
XYZ-Manipulators unter 45° zur Strahlachse in die Wechselwirkungszone ge-
fahren werden (siche Abb.4.5). Dieser Schirm wird mit zwei CCD-Kameras
abgebildet, wobei die eine direkt unter 45° den Schirm abbildet und die an-
dere lediglich zur Ausrichtung des Schirms beziiglich der Spektrometer dient.
Zur Justage des THz-Pulses wurde hauptsachlich sichtbare Undulatorstrah-
lung, die im THz-Undulator entsteht und kollinear mit dem THz-Licht lauft,
verwendet. Abb. 4.5 zeigt rechts ein Bild des Ce:YAG-Schirms in der Wech-
selwirkungszone. Es ist als ausgedehnter heller Fleck die sichtbare Undula-
torstrahlung zu sehen. In der Mitte leuchtet hell der XUV-Fokus. Die THz-
Strahlung wurde aufserdem mit einem Pyrodetektor direkt gemessen. Der
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Abbildung 4.5: links: Schirm und Detektor zur Justage der THz-und XUV-
Foki, rechts: Bild des XUV-Fokus, der von der sichtbaren Undulatorstrahlung
iiberlagert ist.

Ce:YAG-Schirm in der Wechselwirkungszone hat eine Bohrung mit 0,4 mm
Durchmesser hinter der der Pyrodetektor (Spectrum Detector, SPH-43) an-
gebracht ist. Er liefert, wenn der THz-Puls ihn trifft, einen zur Intensitéat
proportionalen Spannungspuls. Durch Verfahren des Detektors und Messen
des Spannungssignals kann daher der Fokus der THz-Strahlung abgetastet
werden. Es hat sich dabei gezeigt, dass das Maximum der THz-Strahlung
(bei Benutzung des Bandpassfilters) immer mit dem Maximum der sichtba-
ren Undulatorstrahlung iibereinstimmt.

4.4 Gasduse

Das im Experiment benétigte Edelgas wird als effusiver Strahl aus einer
Gasdiise in die Wechselwirkungszone gelassen. Die Gasdiise besteht aus ei-
nem Edelstahlrohr, das mit einer Kapillare verbunden ist. Der Gasfluss in
das Edelstahlrohr lasst sich mit einem Feindosierventil regeln. Die Gasdiise
ist mit einem XYZ-Manipulator in allen drei Raumrichtungen positionier-
bar. Die Kapillare ist aus Edelstahl, hat einen Innendurchmesser von 250 ym
und ist 50 mm lang. Die Dichteverteilung des Gasstroms in der Wechselwir-
kungszone bestimmt das Gebiet, in dem die Photoelektronen erzeugt werden.
Dabei ist ein moglichst kleines Gebiet erstrebenswert, da dann die Auflésung
der Photoelektronenspektrometer besser und die Gouy-Phasenverschmierung
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Abbildung 4.6: Links: Geometrie der Gasdiise, d ist der Abstand zur Wech-
selwirkungszone, s die XUV- und THz-Strahlrichtung. Rechts: Berechnete
Dichteverteilung des Gases in der Wechselwirkungszone.

der Zeitstrukturmessung geringer ist (siche Kap. 4.2.3). Die Dichteverteilung
eines Gasstroms aus einer diinnwandigen Offnung ist

cos ©

p(©) x

[Sco88|. Gasstrome aus diinnen Rohren sind in der Regel kollimierter da-
her ist die cos ©-Verteilung eine Abschitzung einer oberen Grenze der Win-
kelverteilung des ausstromenden Gases. Abbildung 4.6 links zeigt die Geo-
metrie der Gasdiise. Der Abstand d der Gasdiise zur Wechselwirkungszone
betrug etwa 0,75mm. Die XUV- und THz-Strahlrichtung ist die s-Achse.
Gleichung 4.4 lasst sich umformen zu

(4.4)

r2

1
(5 +1)32
Diese Dichteverteilung ist in Abbildung 4.6 rechts aufgetragen. Die volle
Halbwertsbreite der Verteilung betragt 1,14 mm.

Der Druck in der Vakuumkammer betrug ohne Gasstrom etwa 8-10~" mbar,
mit Gas etwa 4 - 10~% mbar.

p(s) = (4.5)
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4.5 Elektronen-Flugzeitspektrometer

Die Elektronen-Flugzeitspektrometer messen die Flugzeit und damit indi-
rekt die Energie von Photoelektronen. Sie bestehen aus sechs elektrostati-
schen Linsen, die die Photoelektronen kollimieren, einem Flugrohr und ei-
nem Detektor. Die Eintrittsapertur der Spektrometer hat einen Durchmesser
von 4mm, die Flugstrecke von der Wechselwirkungszone, die etwa 5 mm vor
der Eintrittsapertur liegt, zum Detektor betragt 445 mm. Der Detektor be-
steht aus zwei iibereinanderliegenden Mikrokanalplatten (MCP)*, in denen
fiir jedes auftreffende Elektron 10° — 107 Sekundirelektronen erzeugt wer-
den [Wiz79]. Diese Sekundérelektronen treffen auf eine Anode, der daraus
resultierende Anodenstrom wird mit Hilfe eines Widerstands in ein Span-
nungssignal umgewandelt, so dass der Detektor schnelle, zur Anzahl der auf
ihn treffenden Photoelektronen proportionale Spannungssignale liefert, die
mit einem Oszilloskop aufgezeichnet werden.

An das Flugrohr kann eine Abbremsspannung angelegt werden. Durch
das Abbremsen der Elektronen kann bei héherenergetischen Elektronen die
Auflésung der Energiemessung verbessert werden. Die Abbremsspannung
wird dabei in der Regel so gewdhlt, dass die Driftenergie der Elektronen
Worige = Wo — eU apprems im Bereich zwischen 10 und 30V liegt. Elektronen
mit einer Anfangsenergie, die kleiner als die Abbremsspannung ist, konnen
nicht nachgewiesen werden. Fiir die Messungen in diesem Experiment werden
hauptsachlich Krypton-4p-Elektronen verwendet, die mit XUV-Photonen ei-
ner Energie von ~ 92¢€V ionisiert wurden. Die Bindungsenergie der Elek-
tronen betriagt 14 eV, so dass ihre kinetische Anfangsenergie etwa 78 eV be-
tragt. Die Elektronen werden durch das THz-Feld noch zusétzlich um bis
zu ~ 10eV beschleunigt oder abgebremst, so dass insgesamt Elektronen in
einem Energiebereich von etwa 65 bis 90eV mit dem Spektrometer gleich-
zeitig nachgewiesen werden miissen. Fiir diese Elektronen wurde mit dem
Programm SIMION [Sim99] die Transmissionsfunktion, der Akzeptanzwin-
kel und die Auflésung der Spektrometer simuliert. SIMION ist ein Simulati-
onsprogramm, das bei einer vorgegebenen Elektrodengeometrie durch losen
der Laplace-Gleichung die elektrischen Felder berechnet. In diesen Feldern
kénnen die Trajektorien von Elektronen und Ionen berechnet werden.

Der Akzeptanzwinkel der Spektrometer ist der maximale Winkel zwi-
schen dem Anfangsimpuls der Elektronen und der Spektrometerachse, mit
dem die Elektronen den Detektor erreichen konnen. Um den Akzeptanzwin-

4Im Englischen ,Micro-Channel-Plate”, deshalb auch mit ,,MCP “abgekiirzt
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kel zu bestimmen, wurden die Trajektorien von 500 Elektronen simuliert
und die Transmission zum Detektor in Abhéngigkeit des Anfangswinkels ©
gemessen. Die Startpunkte der Elektronen waren 5 mm vor der Eintrittsaper-
tur des Spektrometers zufillig auf einer 4 mm langen Linie angeordnet. Da
der XUV-Strahl, der die Photoelektronen erzeugt stark fokussiert ist, wird
eine sehr schmale, fast linienféormige Verteilung der Elektronenstartpunkte
im Experiment erwartet. Bild 4.7 zeigt links die simulierte Transmission der
Elektronen zum Detektor in Abhéngigkeit des Anfangswinkels ©. Es ist deut-
lich zu erkennen, dass die Transmission bei einem Winkel von 16° abbricht.
Es hat sich gezeigt, dass die Winkelabhéangigkeit der Transmission unabhén-
gig von der rdumlichen Anfangsverteilung ist. Die Energie der simulierten
Elektronen betrug 75eV und die Abbremsspannung betrug -50 V.

Die Transmissionsfunktion der Spektrometer gibt die Transmission
der Elektronen zum Detektor in Abhéngigkeit ihrer kinetischen Energie an.
Zur Bestimmung der Transmissionsfunktion wurden 500 Elektronen mit zu-
fallig verteilten Winkeln zwischen -16 und 16° erzeugt. Dabei war die Wahr-
scheinlichkeit fiir einen Winkel © proportional zu sin ©. Dies entspricht einer
kugelsymmetrischen Verteilung. Elektronen mit Winkeln grofser als 16° errei-
chen den Detektor nicht, daher wurde die Winkelverteilung bei 16° abgebro-
chen. Die Startpunkte der Elektronen waren zufillig auf einer 2 mm langen
Linie angeordnet und die Anzahl der Elektronen, die den Detektor erreicht,
wurde in Abhéngigkeit der kinetischen Energie der Elektronen bestimmt.
Bild 4.7 zeigt rechts die so bestimmte prozentuale Transmission fiir eine Ab-
bremsspannung von -50 V, die im Experiment meistens verwendet wurde. Die
Transmissionsfunktion hat ein Maximum, bei etwa 76 eV, wo fast 100 % der
in den betrachteten Raumwinkel emittierten Elektronen den Detektor errei-
chen. Das entspricht bei einer kugelsymmetrischen Emission von Elektronen
einer Transmission von 2% aller insgesamt emittierten Elektronen. Wichtig
im Streak-Kamera-Experiment ist, dass die Transmissionsfunktion tiber den
Energiebereich eines Streak-Spektrums im Wesentlichen konstant ist, so dass
das gemessenen Streak-Spektrum nicht verfalscht wird. Die Streak-Spektren
haben eine zentrale Energie von etwa 78 eV und eine Breite von weniger als
10eV. Fiir diesen Energiebereich dndert sich die Transmissionsfunktion nur
um wenige Prozent.

Zur Bestimmung der Auflésung der Spektrometer wurden 500 Elektro-
nen mit einer kinetischen Energie von genau 75¢eV simuliert. Die Elektronen
waren zuféallig auf einer einen Millimeter langen Linie angeordnet, was unge-
fahr der Ausdehnung der Wechselwirkungszone entspricht (siehe 4.4). Die An-
fangswinkel der Elektronentrajektorien waren wieder zuféllig zwischen -16°
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Abbildung 4.7: Simulierte Transmission der Elektronenspektrometer. Links:
Transmission in Abhéngigkeit des Anfangswinkels der Elektronentrajektorie
zur Spektrometerachse fiir 75eV Elektronen. Rechts: Transmission in Ab-
héngigkeit der Elektronenenergie, bei zufélliger Winkelverteilung. Die Ab-
bremsspannung betrug bei beiden Simulationen -50V.

und +16° verteilt (s.0.). Die Trajektorien der Elektronen wurden simuliert
und ihre Flugzeiten zum Detektor gemessen. Als Abbremsspannung wur-
de -50V gewdhlt. Aus den einzelnen Flugzeiten wurde jeweils wieder, wie
im Experiment, die kinetische Energie berechnet. Abb. 4.8 zeigt ein Histo-
gramm der so berechneten kinetischen Energien der simulierten Elektronen.
Die volle Halbwertsbreite der Verteilung betriagt 0,3eV. Obwohl alle Elek-
tronen mit genau der gleichen Energie gestartet sind, ergibt sich also ei-
ne gemessene Energieverteilung mit 0,3 eV Breite. Um im Experiment zwei
Energien voneinander trennen zu konnen miissen sie sich um mindestens eine
volle Halbwertsbreite unterscheiden. Das maximale Auflésungsvermogen der
Spektrometer betridgt also ca. 0,3eV. Simulationen mit einer hoheren Ab-
bremsspannung haben ergeben, dass die Auflésung nicht besser wird, aber
die Transmission zum Detektor abnimmt.



56

N o
) S
1 1
|
|

N
o
1

Transmission [%]

0 v N T N T T 1
746 748 750 752 754 756
Kinetische Energie [eV]

Abbildung 4.8: Simulation der vom Spektrometer gemessenen Energiever-
teilung von monoenergetischen Elektronen. Es wurden die Trajektorien von

500 zufallig angeordneten, mit zufilligen Winkeln startenden Elektronen si-
muliert und ihre Flugzeit zum Detektor gemessen.



Kapitel 5

Charakterisierung des THz-Feldes

Mit dem THz-Streak-Kamera-Experiment kann detailliert das zeitabhangi-
ge elektrische Feld der Lichtpulse des THz-Undulators bei FLASH gemes-
sen werden. Dazu wurden FLASH-XUV-Pulse mit den THz-Pulsen iiberla-
gert und Edelgasatome in die Wechselwirkungszone gelassen. Die entstehen-
den Photoelektronen werden von dem THz-Feld beschleunigt. In Richtung
des THz-Feldes ist die daraus resultierende mittlere Energieverschiebung der
Photoelektronen proportional zum Vektorpotential des THz-Feldes zum Io-
nisationszeitpunkt der Photoelektronen (sieche Gleichung 3.6). Durch Andern
der relativen Ankunftszeit der XUV- und THz-Pulse und Messen der Pho-
toelektronenenergien lésst sich daher das zeitabhéangige THz-Vektorpotential
abtasten.

Zunachst wurde direkt das THz-Undulatorlicht ohne jegliche Filter charak-
terisiert (Kap. 5.1). Fiir die Messungen der XUV-Pulsldngen wird immer ein
Bandpassfilter, der das THz-Spektrum einschrinkt und damit den Verlauf
des elektrischen Feldes des THz-Pulses glittet, verwendet. Die Messung des
THz-Vektorpotentials mit Bandpassfilter folgt in Kap. 5.2. Diese Messungen
sind insbesondere fiir die Rekonstruktion der Zeitstruktur der XUV-Pulse
aus gemessenen Streak-Spektren wichtig. Durch Messung der Fluktuation
der mittleren Photoelektronenenergien in vielen Einzelschussspektren lasst
sich die Fluktuation der relativen Ankunftszeit der THz- und XUV-Pulse
und die Fluktuation der THz-Intensitdt messen (sieche Kap. 5.3). Bei allen
hier dargestellten Messungen betrug die XUV-Wellenlénge etwa 13,5 nm, und
die THz-Wellenlénge etwa 92 ym.

o7
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5.1 Messungen ohne Bandpassfilter

Abb. 5.1 zeigt Serien von Photoelektronenspektren, die bei unterschiedli-
chen Ankunftszeiten der THz-Pulse aufgenommen wurden. Die Spektren im
linken Bild wurden mit dem vertikalen Detektor, also parallel zur Polarisa-
tion des THz-Undulatorlichts, aufgenommen, die Spektren im rechten Bild
mit dem Detektor senkrecht dazu. Die Ankunftszeit wurde in Schritten von
33 fs gedndert, zu niedrigen Delayzeiten erreicht erst der THz- und dann der
XUV-Puls die Wechselwirkungszone, zu hohen Delayzeiten ist es umgekehrt,
so dass sich in Abb. 5.1 der Kopf des Pulses auf der rechten Seite befin-
det. Die Photoelektronenspektren wurden zu jeder Delayzeit jeweils iiber 25
Einzelschiisse gemittelt. Zur Fokussierung der THz-Strahlung wurde ein Pa-
rabolspiegel mit einer Brennweite von 100 mm verwendet. Das Gas in der
Wechselwirkungszone bestand aus Xenon. Die Photoelektronenenergie ohne
THz-Feld war Wy = hwxpyv — Epina.(Xebp) ~ T9eV.

Bei der Messung mit dem vertikalen Detektor sind deutlich die erwarteten
zehn Perioden des THz-Pulses mit einer anndhernd rechteckigen Einhiillen-
den zu erkennen (vergl. Kap. 2.2.2). In den Spektren die mit dem horizon-
talen Detektor aufgenommen wurden, ist zum einen zu Delayzeiten, die dem
Anfang und Ende des Pulses entsprechen, ein starkes Streaking-Signal zu
erkennen. Dies ist wahrscheinlich auf Kantenstrahlung, die beim Ein- und
Austritt der Elektronen in den Undulator entsteht, zuriickzufiihren. Diese ist
radial polarisiert, so dass auch Photoelektronen mit einem Impuls in hori-
zontaler Richtung beschleunigt werden. Aufserdem gibt es bei den mit dem
horizontalen Detektor gemessenen Spektren bei Delayzeiten zwischen etwa
1,6 und 1,8 ps ein starkes Signal. Zu diesen Zeiten kommt der XUV-Puls nach
dem THz-Undulatorpuls an und in den mit dem vertikalen Detektor aufge-
nommenen Spektren ist kein starkes Signal erkennbar. Diese Strahlung wird
vermutlich in dem Dipolmagneten, der benutzt wird um hinter den Undula-
toren den Elektronenstrahl von den Photonenstrahlen zu trennen, erzeugt.
Die Polarisation dieser Strahlung ist senkrecht zu der des THz-Undulators.

Mit dem vertikalen Detektor wurde eine maximale Energieverschiebung
der Photoelektronen (Abb. 5.1 links) von etwa 11eV gemessen (Abb. 5.1
links), das entspricht einem Vektorpotential von

AW ['m
A== e
(& 2W0

=2,110"°Vs/m. (5.1)

Bei einer maximalen Pulsenergie von 1,8 4J (siche Kap. 2.2.2) und einer
simulierten Fokusgrofse von 0,23 mm erwartet man eine maximales Vektorpo-
tential von A = 2,8 107°Vs/m und eine maximale Verschiebung der Photo-
elektronenenergie von etwa 14 eV. Dies ist etwas hoher als die hier gemessenen
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Abbildung 5.1: Serien von Photoelektronenspektren bei unterschiedlicher An-
kunftszeit des THz-Pulses. Links: Mit dem vertikalen Detektor aufgenomme-
ne Spektren, rechts: mit dem horizontalen Detektor aufgenommene Spektren.

Werte. Es ist zum einen moglich, dass die THz-Pulsenergie in dieser Mess-
schicht niedriger als 1,8 uJ war. Aufserdem ist es moglich, dass auf Grund
nicht ganz optimaler Justage des Fokussierspiegel der THz-Fokus im Expe-
riment etwas grofler als der simulierte Fokus war.

Durch Ableiten des Vektorpotentials nach der Zeit ergibt sich das elektri-
sche Feld des THz-Pulses. Abb. 5.2 zeigt links das so berechnete elektrische
Feld des Pulses. Zur Berechnung wurden jeweils die Maxima der Spektren
aus Abb. 5.1 links verwendet. Um die Kurve zu glatten, wurde jeweils iiber
drei nebeneinander liegende Punkte gemittelt, bevor abgeleitet wurde. Die so
berechnete Feldstérke betrug bis zu 30 MV /m. Durch das Glatten der Kurve
wird der Betrag der Ableitung geringer, daher ist es moglich, dass die wirk-
liche Feldstarke z. T. grofser ist als in Abb. 5.2 dargestellt.

Durch eine Fouriertransformation des Vektorpotentials lasst sich das Spek-
trum des THz-Pulses bestimmen. Dieses ist in Abb. 5.2 rechts aufgetragen.
Die zentrale Frequenz der Fundamentalen betrug (3,240 + 0,002) THz, was
einer Wellenlédnge von (92,640, 04) um entspricht. Die volle Halbwertsbreite
betrug etwa 10%. Dies stimmt gut mit den mit einem Gitterspektrometer
gemessenen Werten iiberein (siehe Kap. 2.2.2). Wie nach Kap. 2.2.2 zu er-
warten sind die zweite und dritte Harmonische des Spektrums, die bei 6,5
und 9,7 THz liegen, gegeniiber der Fundamentalen stark unterdriickt.
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Abbildung 5.2: Links das Elektrische Feld und rechts das Spektrum der THz-
Pulse aus Abb. 5.1, links.

5.2 Messungen mit Bandpassfilter

Um den Verlauf des elektrischen Feldes des THz-Pulses zu glatten wurde
ein Bandpassfilter mit einer Transmission zwischen 82 und 107 ym in den
THz-Strahl gefahren (siche Anhang D). Auferdem wurde, um die Polarisa-
tionseigenschaften des Lichts zu verbessern ein THz-Polarisator verwendet.
Abb. 5.3 zeigt eine Serie von Photoelektronenspektren, die unter Verwen-
dung des Bandpassfilters und Polarisators bei unterschiedlichen Ankunftszei-
ten des THz-Pulses parallel zur THz-Polarisation aufgenommen wurden. Das
Gas in der Wechselwirkungszone bestand aus Kryptonatomen, so dass die
Photoelektronenenergie ohne das THz-Feld Wy = hwxpy — Epina. (K14p) =~
77,7¢eV betrug. Zur Fokussierung der THz-Strahlen wurde ein Spiegel mit
einer Brennweite von 100 mm verwendet. Es ist deutlich zu erkennen, dass
der Feldverlauf wesentlich glatter ist, als bei der Messung ohne Bandpassfil-
ter. Die Einhiillende des Pulses ist jetzt nicht mehr rechteckig, sondern fast
gaulformig.

In Abb. 5.4 sind die Maxima der Spektren aus Abb. 5.3 als schwarze
Punkte dargestellt. Die blaue Kurve ist eine Sinus-Funktion multipliziert mit
einer Gaukfunktion, die an die Messpunkte angepasst wurde:

2 2

f(z) =yo+ Bxe 2559 sin(?x + o). (5.2)

Bei der Kurve in Abb. 5.4 betrug die Periodendauer 7' = 0, 306+0, 001 ps, was
einer Wellenlénge von (91,8 + 0, 3) um entspricht. Die Breite w betrug 1,88
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Abbildung 5.3: Serie von Photoelektronenspektren, die bei unterschiedlichen
Ankunftszeiten des THz-Pulses mit THz-Bandpassfilter und Polarisator par-
allel zur THz-Polarisation aufgenommen wurden.
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Abbildung 5.4: In schwarz dargestellt sind die Maxima der Photoelektronen-

spektren aus Abb. 5.3. In blau dargestellt ist eine mit einer Gaufsfunktion
multiplizierte Sinusfunktion, die an die Daten angepasst wurde.

ps, dies entspricht einer vollen Halbwertsbreite des THz-Pulses von 2,21 ps.
Die maximale Amplitude B betrug 12,7 + 0,5eV. Daraus ergibt sich nach
Gl. 5.1 ein maximales Vektorpotential von A, = (2,4 +0,2) - 107%Vs/m
und ein maximales elektrisches Feld von etwa E,,0p. & Apas * wry, = (49 £
4) MV /m, sowie ein maximales ponderomotives Potential von U, = 0,26¢V.
Aus der maximalen elektrischen Feldstéarke lasst sich die maximale Intensitat
des THz-Feldes berechnen:

Tas. = CETO”|EW,C_|2 = 332 10° W/em?, (5.3)

wobei n der Brechungsindex und ¢, die elektrische Feldkonstante ist.

Bei der Messung der XUV-Pulslidnge wird die relative Ankunftszeit der
XUV- und THz-Pulse so gewahlt, dass der XUV-Puls mit einem Nulldurch-
gang des THz-Vektorpotentials zusammentfillt. Die Zeitstruktur des XUV-
Pulses wird durch die Beschleunigung der Photoelektronen im THz-Feld
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auf Anderungen der Photoelektronenenergien projiziert. Zur Rekonstrukti-
on der XUV-Zeitstruktur aus gemessenen Photoelektronenspektren, muss die
Streak-Geschwindigkeit s = 9(0W')/0t genau bekannt sein. Dies ist die Ab-
leitung der blauen Kurve in Abb. 5.4 im Nulldurchgang der Sinusfunktion.
Bei der Messung in Abb. 5.4 betrug die maximale Streak-Geschwindigkeit
0,26+0,01 eV /fs. Die Streak-Geschwindigkeit wurde in jeder Messschicht neu
bestimmt. Tabelle 5.1 gibt Streak-Geschwindigkeiten an, die jeweils fiir ei-
ne THz-Wellenlange von etwa 92 pm und eine XUV-Wellenldange von 13,5 nm
fiir Krypton-4p-Elektronen mit unterschiedlichen Fokussierspiegeln gemessen
wurden. Zwischen einzelnen Messschichten dnderte sich die Streak-Geschwin-
digkeit bei gleicher Spiegelbrennweite um bis zu 40 %. Wenn die Justage
des THz-Fokussierspiegels nicht verdindert wurde, war keine Anderung der
Streak-Geschwindigkeit wéihrend einer Messschicht zu erkennen. Die starke
Anderung der Streak-Geschwindigkeit zwischen den Messschichten ist auf un-
terschiedliche Justagen des Fokussierspiegels und eine Schwankung der THz-
Intensitét zuriickzufithren (siche Kap. 2.2.2).

Brennweite | Streak-Geschwindigkeit
100 mm 0,26 eV /fs

150 mm 0,10 bis 0,11V /fs

200 mm 0,05 bis 0,07V /fs

Tabelle 5.1:  Streak-Geschwindigkeit  bei  unterschiedlichen  THz-
Spiegelbrennweiten.

5.3 Fluktuation der Ankunftszeit und Feldstar-
ke der THz-Pulse

Die THz- und XUV-Pulse werden bei FLASH von den gleichen Elektronen-
paketen erzeugt und sind daher automatisch zueinander synchronisiert. Al-
lerdings ist es moglich, dass sich die Trajektorie der Elektronenpakete vom
XUV- zum THz-Undulator von Schuss zu Schuss leicht &ndert, und damit
auch der zeitliche Abstand der beiden Pulse leicht fluktuiert. Einige Meter
hinter dem THz-Undulator werden die THz- und XUV-Strahlen voneinan-
der getrennt und iiber getrennte Beamlines zum Experiment transportiert.
Vibrationen der Beamlinespiegel konnen daher zu einer zusétzlichen Fluk-
tuation der relativen Ankunftszeit der Pulse am Experiment fiihren.

Um die Fluktuation der relativen Ankunftszeit der THz- und XUV-Pulse
am Experiment zu messen, wurde ihr Zeitabstand mit Hilfe der Delayli-
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Abbildung 5.5: Schematische Darstellung der Messung der Ankunftszeit- und
THz-Feld-Fluktuationen. Kommt der XUV-Puls etwa zeitgleich mit einem
Nulldurchgang des THz-Vektorpotentials, so fiihrt eine Fluktuation der re-
lativen Ankunftszeit beider Pulse zu einer Fluktuation der mittleren Photo-
elektronenenergie (in blau dargestellt). Kommt der XUV-Puls etwa zeitgleich
mit einem Maximum des THz-Vektorpotentials, so fiihrt eine Fluktuation
der THz-Feldstarke zu einer Fluktuation der Photoelektronenenergien (in
rot dargestellt).

ne so eingestellt, dass der XUV-Puls etwa zeitgleich mit einem Nulldurch-
gang des THz-Vektorpotentials kam. Wenn der zeitliche Schwerpunkt der
XUV-Intensitat genau auf dem Vektorpotentialsnulldurchgang liegt, wird
die mittlere Energie der durch den XUV-Puls erzeugten Photoelektronen
durch das THz-Feld nicht verdndert. Das Photoelektronenspektrum wird le-
diglich verbreitert. Ist der Schwerpunkt der XUV-Intensitat um At gegeniiber
dem Vektorpotentialsnulldurchgang verschoben, wobei At viel kleiner als die
THz-Periodendauer sei, so wird die mittlere Energie der Photoelektronen
um AW = sAt verschoben, wobei s die Streak-Geschwindigkeit ist (siehe
Kap. 5.2). Die Fluktuation der relativen Ankunftszeit der THz-Pulse wird so
auf eine Fluktuation der mittleren Energien der Photoelektronen iibertragen.
Dies ist in Abb. 5.5 in blau dargestellt.

Abb. 5.6 zeigt Histogramme der mittleren Energien von Einzelschuss-
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Abbildung 5.6: Histogramme von mittleren kinetischen Energien von Pho-
toelektronen, die durch einzelne XUV-Pulse freigesetzt wurden. Links: ohne
THz-Feld, rechts: mit THz-Feld, wobei die XUV-Pulse zeitgleich mit einem
Nulldurchgang des THz-Vektorpotentials kamen.

photoelektronenspektren. Die Daten des linken Histogramms wurden ohne
THz-Feld aufgenommen, die Daten des rechten Histogramms mit THz-Feld.
Es wurden wieder Krypton-4p-Elektronen benutzt. Zur THz-Fokussierung
wurde ein Spiegel mit einer Brennweite von 200 mm benutzt und die Streak-
Geschwindigkeit betrug s = 0,07V /fs. In blau dargestellt sind an die Da-
ten angepasste Gaufkurven. Ohne THz-Feld betrug die FWHM-Breite der
Verteilung 0,68 eV. Diese Fluktuationen der mittleren Energie der Photo-
elektronen ohne THz-Feld sind auf Fluktuationen des XUV-Spektrums und
Messfehler zuriickzufiihren. Mit THz-Feld betrug die FWHM-Breite der Ver-
teilung 1,05eV. Wenn wir davon ausgehen, dass das Spektrum und die An-
kunftszeit der Pulse unabhéngig voneinander fluktuieren, dann besteht die
mit THz-Feld gemessene Fluktuation aus einer Faltung der Fluktuation oh-
ne THz-Feld mit der durch die Ankunftszeitfluktuation hervorgerufenen. Fiir
gaufsformige Verteilungen gilt dann: og,,. . = \/ 0By, ..+ (sx0;)% Da-
mit lasst sich die Breite der Ankunftszeitverteilung berechnen:

2 2
o — 0
\/ ErH- ErH.—
op = = ans =11, 4fs.

Dies ist die volle Halbwertsbreite der Verteilung, die rms-Breite betragt
5fs.

(5.4)

Zur Messung der Fluktuation der THz-Intensitdat wurde der Zeitabstand
zwischen THz- und XUV-Puls so eingestellt, dass der XUV-Puls mit einem
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Maximum des THz-Vektorpotentials zusammen fiel. Zu diesem Zeitpunkt
werden alle Photoelektronen durch das THz-Feld maximal beschleunigt. Die
daraus resultierende Energieinderung der Photoelektronen ist proportional
zum Vektorpotential zum Ionisationszeitpunkt (siehe Gl. 3.6), so dass hier ei-
ne Fluktuation der THz-Feldstérke von Schuss zu Schuss zu einer Fluktuation
der mittleren Energie der Photoelektronen fiihrt. Dies ist in Abb. 5.5 in rot
dargestellt. Die Ableitung des THz-Vektorpotentials nach der Zeit und damit
auch die Ableitung der Energieéinderung der Photoelektronen nach der Zeit
0(6W) /0t ist beim Maximum des Vektorpotentials null, so dass hier kleine
Fluktuationen der relativen Ankunftszeit der Pulse nicht zu einer Fluktuati-
on der Photoelektronenenergien fiihren.

Abb. 5.7 zeigt ein Histogramm von mittleren Energien der Einzelschuss-
photoelektronenspektren, die bei einem Maximum des THz-Vektorpotentials
aufgenommen wurden. In blau ist wieder eine angepasste Gaufkurve darge-
stellt. Im Mittel hatten die Photoelektronen eine Energie von 74,7€V. Die
Photoelektronenenergie ohne THz-Feld betrug 77,7¢V, so dass die mittlere
Energiedinderung durch das THz-Feld 3eV betrug. Die FWHM-Breite der
Verteilung betriagt 0,73 ¢eV. Diese Energiefluktuation besteht wieder aus ei-
ner Faltung der Energiefluktuation ohne THz-Feld mit der durch die THz-
Feldstarkeschwankung hervorgerufenen. Durch Entfalten erhalten wir:

— 2 2 —
UTHZ_Feld - \/O-ETHzfan - O-ETHzfaus - 07 27ev (55>

Bezogen auf die mittlere Energieéinderung von 3 eV entspricht das einer Schwan-
kung von 9 %. Dies ist die relative Fluktuation der THz-Feldstérke. Die re-
lative Fluktuation der THz-Intensitit [ = E? betriigt dann

or

OF
_ :2— :2 = 1 . .
7 5 9% =18% (5.6)
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Abbildung 5.7: Histogramm von mittleren kinetischen Energien von Photo-
elektronen, die durch einzelne XUV-Pulse freigesetzt wurden. Aufgenommen
bei maximalem THz-Vektorpotential.



Kapitel 6

Messung der Zeitstruktur der
FLASH-XUV-Pulse

Zur Charakterisierung der Zeitstruktur der FLASH-XUV-Pulse wurden die
XUV-Pulse mit den THz-Pulsen iiberlagert und ihre relative Ankunftszeit
so eingestellt, dass die XUV-Pulse etwa gleichzeitig mit einem Nulldurch-
gang des THz-Vektorpotentials kamen. Es wurden Photoelektronenspektren
von Krypton-4p-FElektronen, die von XUV-Pulsen mit einer Wellenldnge von
13,5nm ionisiert wurden, aufgenommen. Die Krypton-4p-Elektronen wur-
den aus mehreren Griinden gewéhlt. Zum einen ist ihre Winkelverteilung
bei Ionisation mit 13,5 nm Strahlung fast kugelsymmetrisch, so dass in bei-
den Photoelektronenspektrometern ein starkes Signal gemessen werden kann.
Zum anderen ist ihre Bindungsenergie gering, so dass die Anfangsenergie der
Photoelektronen grof ist. Dies fithrt zu einem grofsen Streak-Signal (vergl.
Gleichung 3.4). Aufserdem ist bei den Krypton-4p Elektronen die Spin-Bahn-
Aufspaltung mit weniger als 0,1 eV vernachlissigbar klein.

Die Wellenlénge der THz-Strahlung betrug bei allen Messungen ~ 92 ym
und es wurde immer der THz-Bandpassfilter und Polarisator verwendet. Zur
Fokussierung der THz-Strahlung wurden unterschiedliche Spiegelbrennwei-
ten verwendet, die im Einzelnen angegeben werden.

In Kapitel 6.1 wird aus den Breiten von Einzelschussspektren die mitt-
lere Pulslange sowie ein mittlerer linearer Chirp der XUV-Pulse bestimmt.
Aufterdem werden unter der Annahme eines konstanten Chirps die Pulslan-
gen der Einzelschiisse berechnet. In Kapitel 6.2 wird dann genauer auf die
Zeitstruktur einiger einzelner XUV-Pulse eingegangen. In Kap.6.3 wird aus
der gemessenen Pulsenergieverteilung und aus mit einem Gitterspektrome-
ter gemessenen XUV-Spektren eine mittlere Modenanzahl der XUV-Pulse

68
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abgeschétzt.

6.1 Mittlere Pulslange und mittlerer Chirp

In diesem Abschnitt werden die Breiten von an zwei aufeinanderfolgenden
Nulldurchgéngen des THz-Vektorpotentials gemessenen Photoelektronenspek-
tren benutzt, um die mittlere Pulslinge und den mittleren linearen Chirp
der XUV-Pulse zu bestimmen. Dabei wird eine eventuelle Struktur in den
Spektren vernachléssigt und nur ihre rms-Breite verwendet. Dies entspricht
einer Annéherung der Spektren durch Gauffunktionen. Zur Fokussierung der
THz-Strahlung wurde hier ein Spiegel mit einer Brennweite von 200 mm be-
nutzt und die Streak-Geschwindigkeit betrug s = 9(6W)/dt = £(0,070 £
0,003) eV /fs. Abb. 6.1 zeigt exemplarisch die Spektren von drei Einzelschiis-
sen der hier benutzten Daten. Die senkrecht zur THz-Polarisation aufgenom-
menen Spektren werden durch das THz-Feld kaum beeinflusst und entspre-
chen den um die Bindungsenergie der Elektronen verschoben XUV-Spektren.
Die parallel zur THz-Polarisation aufgenommenen Spektren sind durch das
Streaking deutlich verbreitert.

Abb. 6.2 zeigt Histogramme von berechneten rms-Breiten von Einzel-
schussspektren. Die Histogramme links zeigen jeweils die Daten der mit dem
Detektor senkrecht zur THz-Polarisation aufgenommenen Spektren, die das
XUV-Spektrum charakterisieren. Die Histogramme rechts zeigen die Daten
der mit dem zur THz-Polarisation parallelen Detektor aufgenommenen Spek-
tren, die durch das THz-Streaking verbreitert wurden. Die Daten der bei-
den Histogramme oben wurden simultan an einem Nulldurchgang des THz-
Vektorpotentials aufgenommen. Die Daten der unteren beiden Histogramme
wurden an einem direkt folgenden Nulldurchgang des THz-Vektorpotentials
aufgenommen. Das heifst, die THz-Pulse wurden gegentiiber den XUV-Pulsen
um eine halbe THz-Periode verzogert (siehe Abb. 6.2, oben). Dies fiihrt dazu,
dass sich das Vorzeichen des elektrischen Feldes des THz-Pulses und damit
auch das Vorzeichen der Streak-Geschwindigkeit umkehrt.

Mittlere Pulslange

Der Mittelwert der rms-Breiten der Photoelektronenspektren, die senkrecht
zur THz-Polarisation aufgenommen wurden (6.2 (a),(c)), betrdgt 1,2eV. Bei
den parallel zur THz-Polarisation aufgenommenen Spektren betréigt der Mit-
telwert am ersten Nulldurchgang 1,7V, am zweiten Nulldurchgang 1,5¢V.
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Abbildung 6.1: Photoelektronenspektren von drei einzelnen XUV-Pulsen. Die
Spektren links wurden senkrecht zur THz-Polarisation aufgenommen, sie re-
préasentieren im Wesentlichen das XUV-Spektrum. Die Spektren rechts wur-
den simultan parallel zur THz-Polarisation aufgenommen, sie sind durch das
THz-Streaking verbreitert.
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Abbildung 6.2: Oben: Skizze der verwendeten relativen Ankunftszeiten der
THz- und XUV-Pulse. Unten: Histogramme der rms-Breiten von Photoelek-
tronenspektren, die an zwei aufeinanderfolgenden Nulldurchgédngen des THz-
Vektorpotentials (siche Bild oben) aufgenommen wurden. Die Daten links

wurden senkrecht zur THz-Polarisation aufgenommen, die Daten rechts par-
allel zur THz-Polarisation.
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Das heift, die Verbreiterung der Spektren durch das THz-Streaking betrug
an einem Nulldurchgang 0,5¢V, am darauffolgenden nur 0,3eV. Diese un-
terschiedliche Breite der Photoelektronenspektren bei Umkehr der Streak-
Richtung lésst sich durch das Vorhandensein eines linearen Chirps der XUV-
Pulse erkliren (siehe Kap. 3.3). Wenn die XUV-Pulse durch Gaufpulse an-
genédhert werden, ist die Breite der parallel zur THz-Polarisation gemessenen
Spektren gegeben durch eine Faltung der Breite des XUV-Spektrums, al-
so der Breite der senkrecht zur THz-Polarisation gemessenen Spektren o,
mit der durch das THz-Streaking auf Energieinderungen projizierten XUV-
Zeitstruktur. Durch Entfalten erhalten wir die Verbreiterung durch das THz-

Streaking:
O Streak = 4/ Uﬁ - Ui- (61)

Diese Verbreiterung wurde fiir alle Einzelschiisse berechnet. Im Mittel betrug
sie am ersten Nulldurchgang Tssrear1 = (1,2 £0,3) eV und am zweiten Null-
durchgang Tssrear2 = (0,9 £ 0,3)eV. Die hier angegebenen Fehler ergeben
sich aus der statistischen Schwankung der Einzelschusswerte. Es lésst sich
nun nach Kap. 3.3 die mittlere XUV-Pulsdauer berechnen:

F: + (G2
7XUV — \/( Streak,1)282( Streak,2) (62)

= (15+3)fs.

Dies ist die rms-Pulsldnge, sie entspricht bei Gaufipulsen einer vollen
Halbwertsbreite des Pulses von 35 + 7fs.

Einfluss der Gouy-Phasenverschiebung

Wie in Kapitel 4.2.3 beschrieben, dndert sich wahrend der Propagation durch
die Wechselwirkungszone auf Grund der Gouy-Phasenverschiebung die Phase
des THz-Feldes gegeniiber dem XUV-Puls. Da Elektronen aus der gesamten
Wechselwirkungszone die Detektoren erreichen, bedeutet das, dass die ge-
messenen Spektren aus einer Uberlagerung von Streak-Spektren S(E, ¢) mit
unterschiedlichen THz-Phasen ¢ bestehen:

w/2

H(E) =~ [ S(E,6)G(6)do. (6.3)

—7/2

Die Amplitude der einzelnen Spektren ist dabei proportional zur Gas-
dichtefunktion G(¢), die angibt, wie viele Gasatome an einem bestimmten
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Ort in der Wechselwirkungszone und damit auch zu einer bestimmten Phase
¢ vorhanden sind.

Eine Anderung der relativen Phase ist dquivalent zu einer Anderung der
relativen Ankunftszeit ¢ von THz- und XUV-Puls. In der Néhe des Null-
durchgangs des THz-Vektorpotentials bewirkt eine kleine Anderung der re-
lativen Ankunftszeit eine Verschiebung des Photoelektronenspektrums um
AFE = sAt. Gleichung 6.3 kann daher umgeschrieben werden zu

H(E) = — / S(E — st)G(t)dt. (6.4)

Dies ist eine Faltung von .S mit der Gasdichtefunktion G. Wenn sowohl das

Spektrum als auch die Gasdichtefunktion durch Gaufsfunktionen angenahert
werden, lasst sich Gleichung 6.4 analytisch berechnen:

*(Eo st)? 42

H(E) = —/ Y (6.5)

,Eg
— ﬁ 62(5203+0%)
N R '
(205)? 7 (20G)?

(6.6)

Dies ist wieder eine Gaufsfunktion mit Breite oy = 1/(s?0% + 0%). Durch
Umformen und teilen durch s ergibt sich daraus die korrigierte Pulsdauer

TXUV korrigiert — US/S = \/O-%{/S2 - U%‘ = \/Tg(UV - U%’? (67)
wobei Txpy hier die oben bestimmte XUV-Pulslange ist, die sich ohne die
Korrektur der Gouy-Phasenverschmierung ergibt. Die FWHM-Breite der Zeit-
verschmierung auf Grund der Gouy-Phase wurde fiir den Spiegel mit Brenn-
weite von 200 mm auf 7,4fs abgeschitzt (siehe Kap. 4.2.3), was einer rms-
Breite von 3,1 fs entspricht. Damit ergibt sich:

_ 2 2
TXUV,korrigiert — Txvv — 0a (68)
— 14, 7fs,

Die Abweichung dieses korrigierten Wertes vom nicht korrigierten Wert
von Txyy ist weit geringer als der Fehler von 3 fs. Bei diesem langbrennwei-
tigen Spiegel ist der Fehler der Zeitmessung, der durch die Gouy-Phasenver-
schmierung gemacht wird, also vernachléssighar.
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Mittlerer linearer Chirp

Unter Verwendung der mittleren Pulslinge 7xpy ldsst sich mit Gleichung
3.24 der mittlere lineare Chirp der XUV-Pulse bestimmen:

z = (6%““6(1]{,‘,1) - (6%““6(1]{,‘,2) (6 9)
85T %1y

= (5+7)10%eV/fs.

Wie auf Grund des Chirps der zur Erzeugung der XUV-Pulse verwen-
deten Elektronenpakete erwartet wird (vergl. Abschnitt 2.1.4), haben die
XUV-Pulse im Mittel einen linearen Chirp, wobei die Wellenléinge am An-
fang des Pulses geringer ist, als am Ende des Pulses. Der sehr grofte Fehler ist
hier bedingt durch die grofe Standardabweichung der Streak-Verbreiterungen

6Str6ak,1/2 .

Pulslangen der Einzelschiisse

Wenn man davon ausgeht, dass der mittlere Chirp der XUV-Pulse wiahrend
einer Messschicht konstant ist, das heiftt, dass alle XUV-Pulse den mittleren
linearen Chirp ¢ haben, kann auch fiir einzelne Gauf-artige XUV-Pulse eine
Pulsldnge angeben werden:

T — Uﬁ B 0-3— _ O Streak (6 10)
TN\ s2tdes V2 £ dos '

Das Vorzeichen im Nenner héngt dabei von dem Vorzeichen des elektri-
schen Feldes der THz-Strahlung ab und ist im ersten hier betrachteten Null-
durchgang positiv und im zweiten negativ. Abb. 6.3 zeigt ein Histogramm so
berechneter rms-Pulsldngen von 1000 einzelnen, aufeinander folgenden XUV-
Pulsen. Der Mittelwert betragt 15fs, die Standardabweichung 4 fs.

Die Annahme eines konstanten linearen Chirps ist sicherlich eine grofse
Fehlerquelle, da davon ausgegangen werden muss, dass der Chirp, ebenso
wie alle anderen Pulsparameter von Schuss zu Schuss schwankt. Wenn davon
ausgegangen wird, dass der Chirp um den Fehler Ac = 7-1073 eV /fs schwankt,
dann &ndert sich die gemessene XUV-Pulslange um

AT 4sAc

wobei der erste Wert fiir ein positives Zeichen im Nenner und der zweite
fiir ein negatives gilt.
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Abbildung 6.3: Histogramm der rms-Pulsldngen von 1000 einzelnen XUV-
Pulsen, die unter der Annahme eines konstanten linearen Chirps bestimmt
wurden.

Zusammenfassung und Diskussion

In diesem Kapitel wurden aus Photoelektronenspektren, die an zwei auf-
einanderfolgenden Nulldurchgéangen des THz-Vektorpotentials aufgenommen
wurden, die mittlere Pulsldnge und der mittlere lineare Chirp der XUV-Pulse
bestimmt. Dabei wurden die XUV-Pulse durch Gaufpulse angenéhert. Die
mittlere rms-Pulslénge wurde bestimmt zu (15 + 3)fs, was einer FWHM-
Lange von (35 4 7) fs entspricht. Dies ist erheblich ldnger als die in [AT07]
abgeschétzte Pulslinge von 8 fs. Eine Erklarung dafiir wére, dass die zur Er-
zeugung der XUV-Pulse verwendeten Elektronenpakete wahrend der Mess-
schichten dieses Experiments langer waren als bei den Messungen in [A107].
Dies wiirde dazu fiihren, dass die XUV-Pulse aus mehreren longitudinalen
Moden bestehen und insgesamt langer sind. Diese Annahme wird auch durch
die Verteilung der Einzelschusspulsenergien bestétigt (siche Kap. 6.3).

Der mittlere lineare Chirp der XUV-Pulse wurde bestimmt zu (5£7) meV /fs.
Wie erwartet haben die XUV-Pulse also einen leichten linearen Chirp, wobei
die Photonenenergie am Anfang des Pulses hoher ist als am Ende des Pulses.
Der grofte Fehler bei der Bestimmung des Chirps folgt im Wesentlichen aus
den groften Fehlern der mittleren Streak-Verbreiterungen der Spektren und
ist damit eine Folge der Fluktuationen der XUV-Pulseigenschaften.

Der Fehler bei der Bestimmung des Chirps fithrt zu einem grofen Fehler
der Einzelschusspulslangenmessung. Um diese Pulsldngenmessung zu verbes-
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sern, gibt es im Wesentlichen zwei Moglichkeiten. Wie in Gleichung 6.11 zu
erkennen ist, wiirde zum einen eine groflere Streak-Geschwindigkeit s und
zum anderen eine genaue Bestimmung des Chirps die Genauigkeit der Puls-
langenmessung verbessern. Eine grofsere Streak-Geschwindigkeit ldsst sich
allerdings nur durch eine schirfere Fokussierung der THz-Strahlen mit ei-
nem kiirzerbrennweitigen Spiegel erreichen. Dann wére aber die Verschmie-
rung der Streak-Spektren auf Grund der Gouy-Phasenverschiebung grofer,
und die Genauigkeit der Pulslingenmessung liefse sich nur dann wesentlich
verbessern, wenn der genaue Effekt der Gouy-Phasenverschiebung bekannt
wéare und bei der Berechnung der Pulslangen beriicksichtigt werden konn-
te. Mit dem Spiegel mit einer Brennweite von 100 mm lasst sich z.B. eine
Streak-Geschwindigkeit von 0,26 €V /fs erreichen, womit der relative Fehler
der Pulsldangenmessung auf Grund der ungenauen Bestimmung des Chirps
(GL. 6.11) bei Verwendung dieses Spiegels nur noch etwa 12 % betragen wiir-
de. Dafiir wére hier bei einer mittleren Pulslénge von 35fs FWHM die Puls-
langenmessung auf Grund der Gouy-Phasenverschiebung um etwa 35 % ver-
falscht. Der gesamte Fehler der Messung der Einzelschusspulsldngen ist also
ohne eine Korrektur der Gouy-Phasenverschiebung nicht kleiner als bei der
Messung mit dem ldngerbrennweitigen Spiegel. Um die Verschmierung auf
Grund der Gouy-Phase bei der Berechnung der Pulslange beriicksichtigen zu
konnen miisste zum einen die Gasdichteverteilung in der Wechselwirkungs-
zone und zum anderen der exakte Verlauf der Gouy-Phase in der Wechsel-
wirkungszone genau bekannt sein. Beides ist experimentell schwierig zu be-
stimmen und wurde nur ndherungsweise abgeschétzt, um die Grofenordnung
der Auswirkungen der Gouy-Phasenverschiebung abschétzen zu konnen. Um
die Pulslangenmessung zu verbessern ist es daher giinstiger, weiterhin mit
langbrennweitigen Spiegeln zu arbeiten und dafiir die Messung des linearen
Chirps zu verbessern. Z.B wire es mit einem dritten Photoelektronenspektro-
meter, das parallel zur THz-Polarisation ausgerichtet ist und dem bisherigen
parallel ausgerichteten Spektrometer gegeniiber liegt, moglich, den genauen
linearen Chirp der einzelnen XUV-Pulse zu bestimmen. Die Implementierung
eines dritten Spektrometers ist im THz-Streak-Kamera Experiment technisch
moglich und fiir die Zukunft geplant.

6.2 Zeitstruktur einzelner XUV-Pulse

In Kapitel 6.1 wurden mit einem analytischen Modell die Pulslangen der
XUV-Pulse bestimmt. Um automatisiert fiir sehr viele Pulse die Pulslénge
messen zu konnen wurden dabei vereinfachende Annahmen gemacht und eine
mogliche Substruktur der Pulse wurde nicht beriicksichtigt. In diesem Kapi-
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tel soll nun am Beispiel von drei einzelnen XUV-Pulsen gezeigt werden, dass
es z.T. moglich ist, nicht nur die Pulslinge zu bestimmen sondern die Zeit-
struktur der Pulse aufzulésen. Abb. 6.4 zeigt die Photoelektronenspektren
der drei hier betrachteten XUV-Pulse. Sie wurden als Beispielpulse ausge-
wahlt, weil sie eine einfache, klar erkennbare Struktur haben. Die Spektren
links wurden jeweils senkrecht zur THz-Polarisation, die Spektren rechts par-
allel dazu aufgenommen. Aufgetragen ist in blau die Anzahl n der gemessenen
Photoelektronen, die Grofe der Fehlerbalken betragt +/n. Fiir die Messungen
wurde ein Spiegel mit einer Brennweite von 150 mm benutzt, mit dem sich
eine grofere Streak-Geschwindigkeit erreichen léasst.

Es ist sofort zu erkennen, dass die Photoelektronenspektren der drei
Pulse sehr unterschiedlich sind. Die Spektren des ersten Schusses sind sehr
schmal und es ist keine Substruktur zu erkennen. In den parallel zur THz-
Polarisation aufgenommenen Spektren des zweiten und dritten Pulses sind
hingegen deutlich zwei getrennte Peaks zu erkennen. Daher ist bei diesen
XUV-Schiissen davon auszugehen, dass sie aus zwei zeitlich voneinander ge-
trennten Subpulsen bestanden. Die Spektren des ersten XUV-Pulses ohne
aufgeloste Substruktur sind typisch fiir etwa 90 % der betrachteten Spek-
tren, wiahrend in ca. 8% der Streak-Spektren zwei deutlich getrennte Peaks
zu erkennen waren und ca. 2 % der Streak-Spektren aus drei oder mehr Peaks
bestanden.

Zur Rekonstruktion der XUV-Zeitstruktur wird beim ersten Puls wieder
der Ansatz gewéhlt, ihn durch einen Gaufipuls anzundhern. Beim zweiten
und dritten Puls wird davon ausgegangen, dass sie jeweils aus zwei getrenn-
ten Pulsen bestehen und die Parameter der einzelnen Pulse werden durch
Fitten von simulierten Photoelektronenspektren bestimmt.

XUV-Schuss ohne aufgeloste Substruktur

Die Photoelektronenspektren des ersten XUV-Pulses in Abb. 6.4 sind ein Bei-
spiel fiilr XUV-Spektren ohne Substruktur. Die Spektren lassen sich gut durch
Gaufsfunktionen annéhern, die angepassten Gaufsfunktionen sind in Abb. 6.4
in rot dargestellt. Die rms-Breite der Gaufsfunktion im Spektrum, dass senk-
recht zur THz-Polarisation aufgenommen wurde betrégt o, = (0,6+0,2) eV,
die der Gaufsfunktion im parallel aufgenommenen Spektrum o = (1,2 £
0,2)eV. o, entspricht im Wesentlichen der Breite des XUV-Spektrums, o
besteht aus einer Faltung von o, mit der Verbreiterung durch das THz-
Streaking. Durch entfalten ergibt sich, analog zu Kapitel 6.1:
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Abbildung 6.4: Photoelektronenspektren von drei einzelnen XUV-Pulsen. Die
Spektren links wurden senkrecht zur THz-Polarisation aufgenommen, die

Spektren rechts parallel dazu.
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O Streak = \/Uﬁ - Uﬁ_ = ]->0 + 0, 3eV. (612)

Daraus ergibt sich eine Pulslénge von

O Streak
= (12+4)fs,
(6.14)

wobei fiir den Chirp ¢ der in Kap. 6.1 bestimmte mittlere Chirp ¢ angenom-
men wurde und die Streak-Geschwindigkeit s 0,1eV/fs betrug. Der Fehler
von 4 fs stammt hauptséchlich aus der grofen Ungenauigkeit der Breiten der
Photoelektronenspektren o, und o), sowie dem grofen Fehler des Chirps.
Die begrenzte Auflosung der Elektronenspektrometer von ca. 0,3eV fiithrt
zu einer Verbreiterung der beiden gemessenen Spektren. Diese Verbreiterung
hebt sich bei der Berechnung der durch das Streaking hervorgerufenen Ver-
breiterung (Gleichung 6.12) auf, so dass die Spektrometerauflésung nicht
wesentlich zum Fehler bei der Pulslangenbestimmung beitragt.

Die hier bestimmte rms-Pulslénge von (1244) fs entspricht einer FWHM-
Pulsldnge von (28 £ 9) fs.

Bei der Messung dieser Spektren wurde zur Fokussierung des THz-Lichtes
ein Spiegel mit einer Brennweite von 150 mm verwendet. Fiir diesen Spiegel
wurde die Zeitverschmierung auf Grund der Gouy-Phase auf 13fs FWHM
(5,5fs rms) abgeschétzt (siche Kap. 4.2.3). Durch Korrektur dieser Verbrei-
terung ergibt sich eine Pulslange von

_ 2 2
TXUV,korrigiert — Txyy — O0¢ (615)
= 11fs.

Der Fehler der Pulslangenmessung auf Grund der Gouy-Phasenverschmierung
ist also deutlich geringer als der Fehler auf Grund der ungenauen Bestimmung
der Breiten der Spektren und der ungenauen Bestimmung des Chirps.

XUV-Schiisse mit aufgeloster Substruktur

In den parallel zur THz-Polarisation aufgenommenen Spektren der XUV-
Pulse zwei und drei sind jeweils zwei deutlich voneinander getrennte Peaks zu
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erkennen. Bei Puls drei finden sich diese Peaks auch im XUV-Spektrum wie-
der, allerdings mit einem geringeren relativen Abstand zueinander. Zur Re-
konstruktion der XUV-Zeitstruktur wird ein Ansatz gewéhlt, bei dem davon
ausgegangen wird, dass der XUV-Puls aus zwei zeitlich voneinander getrenn-
ten Gaufpulsen bestand. Das elektrische Feld des Pulses ist dann gegeben
durch

(Ale—al(t—to)Qe—i(wm(t—to))) + (A2€—a2(t—(to+At))2e—i(woz (t—(to—i-At))).
(6.16)
Bei beiden Gaufipulsen konnen die Amplitude A, o, die zeitliche Breite
T =1/ V012, die zentrale Energie Ey_; o = hwi 2 sowie ihr relativer zeitli-
cher Abstand At frei gewéhlt werden (vergl. Abb. 6.5). Das durch das THz-
Feld nicht beeinflusste Photoelektronenspektrum ist durch das Quadrat der
Fouriertransformierten von Gleichung 6.16 gegeben. Das Streak-Spektrum
lasst sich nach Kap. 3.2 berechnen :

Exyy =

S(w) =] — / dte O By ()e= 2, (6.17)

wobei die Phase ¢ wieder gendhert wird durch

(1) ~ /8wyl (0) /why, cos B(1 — Wiy 12/2). (6.18)

Um die Zeitstruktur der Pulse zu rekonstruieren, wurden die Spektren
berechnet und mit den gemessenen Photoelektronenspektren verglichen. Die
Parameter der Gaufpulse wurden optimiert, um die Spektren anzupassen.
Dabei musste gleichzeitig das berechnete Streak-Spektrum an das parallel
gemessene und das berechnete ungestorte Spektrum an das senkrecht gemes-
senen Spektrum passen. Als Mak fiir die Giite des Fits dient der y2-Wert,
der die mit den Fehlern der Messpunkte gewichtete Summe der quadratischen
Abweichungen der gefitteten von den gemessenen Punkten angibt [Tay88|:

(6.19)

2 > gemessener Wert - Fit Wert ?
X= Standardabw. des Messwerts |

Zunichst interessant ist der zeitliche Abstand der beiden Pulse At und die
Differenz ihrer Zentralenergien AE. Abb. 6.6 zeigt links jeweils die y2-Werte
der Fits in Abhéngigkeit dieser zwei Parameter. Alle anderen Fitparameter
wurden an jedem At/AFE Punkt optimiert. Der Punkt mit dem kleinsten
x2-Wert, der dem besten Fit entspricht, ist jeweils durch ein weifles Kreuz
gekennzeichnet. Beim zweiten XUV-Puls liegt dieser Punkt bei At = 9fs
und AFE = 2,2¢eV. Das heifit, die gemessenen Spektren werden am besten
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Abbildung 6.5: Schematische Darstellung der benutzten Fitparameter.

von den Spektren zweier Gaufpulse, die einen relativen Abstand von 9fs
hatten und deren zentrale Energien sich um 2,2 eV unterschieden, reprodu-
ziert. Beim dritten XUV-Puls liegt der Punkt mit dem niedrigsten y2-Wert
bei At = 17fs und AE = 3,2¢V. Die zugehorigen berechneten Spektren
sind jeweils in Abb. 6.4 in rot eingezeichnet. Die zugehorige Zeitstruktur des
XUV-Pulses ist jeweils in Abb. 6.6 rechts in Schwarz dargestellt.

Es ist moglich, mit Hilfe der berechneten y?-Werte eine gemeinsame Kon-
fidenzregion fiir die beiden Parameter At und AE anzugeben. Wenn x% der
niedrigste x2-Wert ist, dann ist die gemeinsame (1-a)-Konfidenzregion durch
eine Kontur mit Wert S eingeschlossen:

S = XklL+ 2 Pl ), (6.20)

wobei p die Zahl der Parameter und n die Zahl der Messpunkte ist
[BHH78|. Die Zahl der bestimmten Parameter betrug hier zwei, die der Mess-
punkte bei Schuss zwei 34 und bei Schuss drei 48. Die Werte der Funktion
F,(n,p) sind tabelliert in [BHH78|]. Die so berechneten Konturen der 90%-
Konfidenzregionen sind in Abb. 6.6 jeweils als rote Ellipse eingezeichnet.
Diese Konfidenzregion ist so zu verstehen, dass mit 90 %iger Sicherheit der
XUV-Puls einen (At, AE)-Wert hatte, der in dem umrandeten Gebiet liegt.
Durch rote Kreuze sind die zu den Extremwerten von At gehérenden Punkte
eingezeichnet. Die Zeitstrukturen, die zu diesen Grenzen der At-Werte geho-
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Abbildung 6.6: Links: y2:-Werte der Fits der berechneten Spektren zweier
Gaufspulse an die gemessenen Spektren von XUV-Puls 2 und 3, in Abhén-
gigkeit des relativen zeitlichen Abstands At und der Differenz ihrer Zentra-
lenergien AE. Das weifle x kennzeichnet den niedrigsten y2-Wert, die rote
Ellipse gibt die 90% Konfidenzregion von At und AFE an. Rechts: Rekon-
struierte Zeitstrukturen der XUV-Pulse. Die schwarze Linie gibt jeweils die
Zeitstruktur des besten Fits an, die roten und blauen Linien die Zeitstruk-
turen der unteren und oberen Grenze des 90% Konfidenzintervalls von At
(links als rote x gekennzeichnet).
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ren sind in Abb. 6.6 jeweils in blau und rot dargestellt. Bei XUV-Puls zwei
liegen diese Grenzen bei einem minimalen At Wert von At,,;, = 5fs und
einem maximalen At Wert von At,,., = 12fs. Die zugehorigen AFE-Werte
betrugen 2,4 und 1,8¢V. Das heift mit 90 % Konfidenz hatten die beiden
XUV-Subpulse einen relativen Abstand von (97%)fs. Bei Schuss drei liegen
die Grenzen der At-Werte bei 11 und 22 fs mit zugehérigen AFE-Werten von
3,2 und 2,8¢V.

Die zeitliche Breite der rekonstruierten Subpulse liegt zwischen 0,7 und
1,4fs FWHM. Die rekonstruierte Breite ist im Wesentlichen durch die Be-
dingung bestimmt, dass die Fouriertransformierte der Pulse das gemessene
Spektrum ergeben muss. Dabei wird weder ein moglicher Chirp der XUV-
Subpulse, noch eine begrenzte Auflésung der Elektronenspektrometer, noch
eine mogliche Verbreiterung des Photoelektronenspektrums durch Raumla-
dungseffekte beriicksichtigt. Daher muss davon ausgegangen werden, dass die
zeitliche Breite der realen XUV-Subpulse lénger als die der rekonstruierten
ist.

Zusammenfassung und Diskussion

In diesem Kapitel wurde die Zeitstruktur von drei XUV-Pulsen untersucht.
Beim ersten Puls war keine Struktur der Spektren erkennbar und die Spek-
tren wurden durch Gaufsfunktionen angenahert. Hier wurde eine rms Puls-
lange von (12 £4) fs bestimmt. Das Streak-Spektrum des ersten XUV-Pulses
ohne klar aufgeloste Struktur ist typisch fiir etwa 90% der aufgenomme-
nen Spektren. Es ist wahrscheinlich, dass viele dieser XUV-Pulse, auch wenn
keine Struktur im Streak-Spektrum zu erkennen war, trotzdem aus meh-
reren zeitlich voneinander getrennten Subpulsen bestanden, die nur nicht
aufgelost werden konnten. Um zwei zeitlich um At voneinander getrennte
XUV-Subpulse auflésen zu konnen, miissen die von ihnen erzeugten Elektro-
nenpakete energetisch um mindestens ihre spektrale Breite AW zueinander
verschoben werden. Die Energieverschiebung durch das Streaking ist gege-
ben durch AWgyear = SAtL. Bei einer spektralen Breite der einzelnen XUV-
Moden von ca. einem Prozent und einer Streak-Geschwindigkeit von etwa
0,1eV/fs ergibt das eine Auflésung von etwa 9fs, der simulierte Abstand der
Subpulse ist z.T. geringer (siehe Abb. 2.9). Um die Substruktur aller XUV-
Pulse auflésen zu kénnen, wird daher eine hohere Streak-Geschwindigkeit und
damit eine hohere Intensitédt des THz-Lichtes bendtigt. Leider kann die Auf-
16sung nicht durch eine stérkere Fokussierung der THz-Strahlen verbessert
werden. Mit dem Spiegel mit einer Brennweite von 100 mm lassen sich zwar
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Streak-Geschwindigkeiten von 0,26 eV /fs erreichen, allerdings ist dann die
Verschmierung der Streak-Spektren auf Grund der Gouy-Phase sehr stark.
Z.B miissten zwei XUV-Pulse mit einer Pulslédnge von 4 fs (sieche unten) nach
Gleichung 6.9 einen zeitlichen Abstand von mindestens 30 fs haben, um ge-
trennt aufgelost zu werden.

Bei den Pulsen zwei und drei waren deutlich zwei Peaks in den Streak-
Spektren zu erkennen. Hier wurde ein Ansatz von zwei voneinander unab-
héngigen Gaufspulsen gewéhlt um die Zeitstruktur zu rekonstruieren. Fiir
den Abstand der beiden Subpulse wurde hier fiir Schuss zwei (97%)fs und

fiir Schuss drei (171’2) fs bestimmt. Die Breite der rekonstruierten Subpulse
lag zwischen 0,7 und 1,4 fs FWHM. Diese Breite ist im Wesentlichen dadurch
bestimmt, dass die Fouriertransformierte der Pulse das gemessene Spektrum
ergeben muss und ist wahrscheinlich deutlich zu klein. Die Kohérenzzeit der
XUV-Pulse bei einer Wellenlénge von 13,5 nm wurde auf etwa 4 fs abgeschéatzt
(siche Kap. 2.1.4). Es ist daher anzunehmen, dass die Subpulse mindestens
eine Lénge von 4 fs haben.

Beim zweiten XUV-Puls unterscheiden sich die Energien der rekonstruier-
ten Subpulse um AE = 2,2¢€V. Das entspricht, bei einem zeitlichen Abstand
von At = 9fs; einem linearen Chirp des Gesamtpulses von ¢ = AE/At =
240 meV /fs. Fiir den dritten XUV-Puls ergibt sich ein Chirp von 190 meV /fs.
Diese Werte sind um mehrere Grofsenordnungen grofser als der in Kapitel 6.1
bestimmte mittlere Chirp der XUV-Pulse der 5meV /fs betrug. Allerdings
wurden die in Kap. 6.1 zur Bestimmung des mittleren linearen Chirps und
der mittleren Pulsldnge benutzten XUV-Spektren nicht in der gleichen Mess-
schicht wie die hier dargestellten Einzelpulsspektren aufgenommen. Es ist
moglich, dass die Einstellungen des FLASH-Linearbeschleunigers an den bei-
den Messtagen unterschiedlich waren und sich der Chirp der zur Erzeugung
der XUV-Pulse verwendeten Elektronenpakete und damit auch der mittlere
Chirp der XUV-Pulse unterschied. Aufterdem ist es moglich, dass sich die
XUV-Pulse zwei und drei durch einen besonders grofsen Chirp auszeichnen.
Sie wurden gezielt ausgewahlt, weil in ihren Streak-Spektren deutlich zwei
Subpulse aufgelost sind, wiahrend bei 90 % der betrachteten Spektren keine
Substruktur zu erkennen war. Der lineare Chirp verstéirkt, wenn er in die glei-
che Richtung wie die Streak-Geschwindigkeit zeigt, das Streaking und fiithrt
zu einer noch starkeren Verbreiterung des Streak-Spektrums. Darum konnten
z. B. beim zweiten XUV-Puls die Subpulse, die mit einem zeitlichen Abstand
von nur 9fs an der Grenze des Auflésungsvermdégens des Experiments liegen
(s. 0.), deutlich getrennt werden.

Die Struktur der Streak-Spektren der XUV-Pulse zwei und drei ist mit nur
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zwei aufgelosten Peaks relativ einfach und es ist mit einem analytischen An-
satz moglich, ihre Zeitstruktur zu rekonstruieren. Bei Schiissen mit kom-
plizierter Struktur in den Spektren, bei denen z.B. sowohl in den Streak-
Spektren als auch in den XUV-Spektren mehrere Peaks zu erkennen sind, ist
eine eindeutige Rekonstruktion nur aus diesen beiden Spektren nicht moglich.
Insbesondere konnen, wenn sich die Spektren zweier Subpulse iiberschneiden,
Interferenzen im Spektrum auftreten, die eine komplizierte Zeitstruktur vor-
tduschen. Mit einem dritten Detektor, der gleichzeitig Streak-Spektren mit
umgekehrter Streak-Richtung aufnimmt, wird es einfacher sein, die Zeitstruk-
tur komplizierter Pulse zu rekonstruieren. Aber auch dann wird wahrschein-
lich nicht fiir alle Pulse eine eindeutige Rekonstruktion moglich sein.

Die Statistik der hier behandelten Photoelektronenspektren reicht zwar
aus, um eindeutig Strukturen aufzuldsen, ist aber mit nur einigen zehn Elek-
tronen pro Spektrum recht gering. Bei der Messung der in diesem Kapitel
dargestellten Spektren war es nicht moglich, die MCP-Detektoren mit opti-
malen Spannungen zu betreiben, so dass ihre Empfindlichkeit gegeniiber dem
Normalbetrieb deutlich reduziert war. Im Normalbetrieb lag die Elektronen-
anzahl pro Spektrum bei gleicher XUV-Intensitdt und Gasdichte im Bereich
von etwa 100 bis 300 (siche auch Abb. 6.1).

6.3 XUV-Spektrum und Pulsenergieverteilung

Bei FLASH ist es moglich, das Spektrum der einzelnen XUV-Pulse mit ei-
nem Gitterspektrometer zu messen [TT09]. Abb. 6.7 zeigt fiinf so gemessene
Einzelschussspektren von aufeinander folgenden XUV-Pulsen, die wahrend
einer Streak-Kamera-Messschicht aufgenommen wurden. Die FWHM-Breite
der Spektren betrug Mittel etwa 1,5€V, was einer relativen Breite von 1,7 %
entspricht. Dies ist deutlich breiter als bei einem gut gesattigten FEL erwar-
tet wird (vergl. Kap. 2.1.4). Es wurden in jeder Messschicht FEL-Spektren
gemessen, die hier gezeigten Spektren sind typisch fiir alle Messschichten.

Die mit der THz-Streak-Kamera gemessene mittlere Pulsdauer der FLASH-
XUV-Pulse von 35fs ist deutlich lidnger als die geschétzte Dauer einer ein-
zelnen zeitlichen Mode von etwa 4 fs. Daher miissen die XUV-Pulse wéihrend
dieser Messungen im Mittel aus mehreren zeitlichen Moden bestanden haben.
Diese Beobachtung wird auch durch die Verteilung der Einzelschusspulsener-
gien bestatigt. Wie in Kap. 2.1.4 beschrieben, lasst sich aus der Verteilung
der Einzelschusspulsenergie der XUV-Pulse auf die mittlere Anzahl der La-
sermoden schliefen. Wenn der FEL nicht geséttigt ist, fluktuiert die Pul-
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Abbildung 6.7: Spektren einzelner XUV-Schiisse, aufgenommen mit einem
Gitterspektrometer. Zur besseren Sichtbarkeit wurden die Spektren in y-

Richtung gegeneinander verschoben aufgetragen.

senergie nach Gleichung 2.5 entsprechend einer Gammadistribution. Abb.
6.8 zeigt ein Histogramm der Pulsenergien von 600 XUV-Schiissen. Die Pul-
senergien wurden mit den Photoelektronenspektrometern gemessen, wobei
angenommen wurde, dass die gemessenen Detektorsignale proportional zur
XUV-Intensitat sind. Die mittlere Modenzahl betrug 5,5. In rot dargestellt
ist die erwartete Energieverteilung aus Gleichung 2.5. Diese Kurve passt gut
zu den gemessenen Werten.
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dargestellt ist die erwartete Gammaverteilung der Pulsenergien bei einer
FEL-Modenzahl von 5.5.



Kapitel 7

Zusammenfassung und Ausblick

Freie-Elektronen-Laser sind neue Quellen fiir hochintensive ultrakurze Licht-
pulse mit Wellenldngen bis in den Rontgenbereich. Auf Grund der zur Er-
zeugung des Lichts verwendeten Methode fluktuiert unter Anderem die Zeit-
struktur der Pulse, die z.T. aus mehreren zeitlich voneinander getrennten
Subpulsen bestehen. Zur Einzelpulsmessung der Zeitstruktur der XUV-Pulse
bei FLASH wurde im Rahmen dieser Arbeit eine THz-Feld getriebene Streak-
Kamera entwickelt und aufgebaut. In dem Experiment werden Lichtpulse des
neuen FLASH THz-Undulators benutzt, um von den XUV-Pulsen erzeugte
Photoelektronen zu beschleunigen. Zunéachst konnte damit das zeitabhangi-
ge elektrische Feld der THz-Lichtpulse detailliert vermessen werden. Da bei
FLASH die XUV und THz-Pulse von den gleichen Elektronenpaketen erzeugt
werden, sind beide Lichtpulse automatisch gut synchronisiert. Die Fluktua-
tion der relativen Ankunftszeit beider Pulse am Experiment konnte mit dem
Streak-Kamera-Experiment gemessen werden und betrug nur 5 fs rms.

Durch Vergleich von Photoelektronenspektren, die zu unterschiedlichen
relativen Ankunftszeiten der THz- und XUV-Pulse aufgenommen wurden,
konnte erstmals der mittlere lineare Chirp der XUV-Pulse gemessen werden,
wobei bei einer Wellenlénge von 13,5nm ein Wert von (5 £ 7) meV/fs be-
stimmt wurde. Unter Annahme eines konstanten Chirps konnten dann die
Pulslangen der einzelnen XUV-Pulse gemessen werden. Dabei betrug die
mittlere Pulslange 35 fs FWHM mit einer Standardabweichung von 9 fs. Dar-
iiber hinaus war es z.T. moglich, nicht nur die Linge der XUV-Pulse zu
bestimmen, sondern auch die Zeitstruktur detailliert zu rekonstruieren.

Die Genauigkeit der Pulslangenmessung wird zurzeit noch dadurch limi-
tiert, dass nur der iiber viele Pulse gemittelte Chirp und nicht der genaue
Chirp der einzelnen XUV-Pulse bekannt ist. Dies fithrt zu einem groften rela-
tiven Fehler der Pulslangenmessung von bis zu 50 %. Mit Hilfe eines dritten
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Photoelektronenspektrometers wird es in Zukunft moglich sein, den linearen
Chirp der einzelnen XUV-Pulse zu messen und so die Pulslangenmessung
wesentlich zu verbessern. Aufserdem wird es mit dem dritten Spektrometer
einfacher die Zeitstruktur komplizierterer XUV-Pulse zu rekonstruieren.

Die XUV-Pulse werden, da nur ein sehr geringer Teil durch das Gas im Ex-
periment absorbiert wird, von der Pulslangenmessung kaum beeinflusst und
konnen, parallel zur Pulslangenmessung fiir andere Experimente benutzt wer-
den. Damit wird es z.B. moglich fiir Pump-Probe-Experimente nur die kiir-
zesten Lichtpulse auszuwéhlen und so die ihre Zeitauflésung zu verbessern.
Auch die Auflésung von Experimenten, die empfindlich von der Intensitét
der XUV-Pulse abhéngen, kann durch eine Zeitstrukturmessung bei gleich-
zeitiger Messung der Pulsenergie verbessert werden.

Neben der Pulslangenmessung ist eine mogliche Anwendung des THz-
Streak-Kamera-Experiments, es in Zukunft direkt fiir zeitaufgeloste Experi-
mente zu benutzen. Dabei kann etwa ein System durch den XUV-Puls ange-
regt werden. Wenn es unter Aussendung von Elektronen relaxiert, ldsst sich
mit Hilfe der Streak-Kamera direkt die Zeitkonstante dieses Zerfalls messen.
Mit dieser Methode wurde z.B. an einer HHG-Quelle durch Streaking mit
einem nah-infrarot-Laser erstmals direkt die Lebensdauer eines Augerzerfalls
gemessen [DT02|. Eine Voraussetzung fiir diese Messungen ist, dass die Zeit-
konstante des Zerfalls grofer als die XUV-Pulslange sein muss. Daher ist die
THz-Streak-Kamera bei FLASH geeignet zur Charakterisierung von Zerféllen
mit Zeit Zeitkonstanten zwischen ca. 15 fs und vielen ps. Interessante Prozes-
se mit Zeitkonstanten in diesem Bereich sind z.B. interatomare Augerzerfalle
in Clustern [M*b]. Auf Grund des sehr geringen Wirkungsquerschnitts lassen
sich diese Zerfille kaum an HHG-Quellen studieren, aber dank der extrem
hohen Photonenzahlen der FLASH-XUV Pulse kénnen sie bei FLASH ge-
messen werden.



Anhang A - Chirp von
Lichtpulsen

Die hier dargestellten Beschreibungen sind eng angelehnt an [Tre00|. Das
elektrische Feld von kurzen Lichtpulsen wird héufig dargestellt als:

e(t) = E(t)e' @0 4 ¢ (1)

wobei E(t) die Einhiillende des Pulses beschreibt und wy und ¢(t) die Tréger-
frequenz und die zeitabhéngige Phase sind. Durch eine Fouriertransformation
von GIl. 2 ergibt sich das elektrische Feld im Frequenzraum:

(W) = / e(t)e“tdt = \/S(w)e#), 2)

—00

dabei ist S(w) das Spektrum und ¢(w) die spektrale Phase.
Bei vielen kurzen Lichtpulsen ist die Frequenz des Pulses nicht konstant
sondern #ndert sich mit der Zeit. Diese Anderung der Frequenz wird durch
die Phase ¢(t) in Gleichung 2 beschrieben. Die instantane Phase des Pulses
ergibt sich durch:
w(t) = wp + dt (3)
Die zeitabhéngige Phase ¢(t) wird hiufig in eine Taylorreihe entwickelt:

B(t) = do + 1t + %@tz + %%153 e (4)

Eine Phase nullter Ordnung ¢q fithrt nur zu einer Verschiebung der abso-
luten Phase in Gleichung 2, wihrend eine lineare Anderung der Phase zu einer
Verschiebung der Trigerfrequenz fiihrt: wjy = wy + ¢1. Eine quadratische An-
derung der Phase bewirkt eine lineare Anderung der instantanen Frequenz:
w(t) = wo + ¢ot. In diesem Fall sprich man von einem linearen Chirp des
Pulses (siehe Abb. 1, mitte). Eine Phasenénderung dritter Ordnung bewirkt
eine quadratische Anderung der instantanen Frequenz: w(t) = wo + 1/2¢st?,
dies wird als quadratischer Chirp bezeichnet (siche Abb. 1, rechts).
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Abbildung 1: Links: elektrisches Feld eines Gaufspulses ohne Chirp. Mitte:
elektrisches Feld eines Pulses mit linearem Chirp, die instantane Frequenz
andert sich linear mit der Zeit. Mitte: elektrisches Feld eines Pulses mit qua-
dratischem Chirp, instantane Frequenz dndert sich quadratisch mit der Zeit.



Anhang B - Gaulsstrahlen

Die rdumliche Ausbreitung von Laserstrahlen lésst sich oft gut durch Gauf-
strahlen beschreiben. Die hier dargestellten Beschreibungen sind eng ange-
lehnt an [ST91|. Gaufstrahlen sind eine Losung der der paraxialen Helm-
holtzgleichung und werden in der Regel mit Hilfe von Zylinderkoordinaten
z, p dargestellt, wobei 2z die Strahlachse und p der Radius ist. IThre komplexe
Feldamplitude ist gegeben durch

2

P 2
W2(z)

] exp l—ik‘z - Zk2}§(z) + ZC(Z)] . ()

E(p,z) = Ey xo exp [—

Die zu dieser Feldstérke gehorende Intensitat ist dann:

Die Intensitétsverteilung ist also auf jeder beliebigen transversalen Ebene
gegeben durch eine zylindersymmetrische Gaufsfunktion mit einer rms-Breite
von o = %W(z) Wy bezeichnet den minimalen Strahlradius bei der Taille des

Gaufstrahls (sieche Abb. 2). Ausgehend von der Taille weitet sich der Strahl

in beide Richtung auf. Die Rayleighliange z; = W‘;VOZ gibt den Abstand an,

in dem sich ausgehend von der Taille der Strahlradius um v/2 vergréfert hat:

W (d20) = Woy/(2). (7)

Die Divergenz der Strahlen im Fernfeld ist gegeben durch © = %ﬁ Wie
in Gleichung 5 zu sehen ist, ist die Phase auf der Strahlachse gegeben durch
©(0,2) = kz — ((z). Dabei ist ((z) = arctan(<) die Gouy-Phase.

Z
20
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Abbildung 2: Schematische Darstellung eines Gaufstrahls [Wik].



Anhang C - Experimenteller
Aufbau
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Anhang D - THz-Bandpassfilter
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Abbildung 4: Transmission des THz-Bandpassfilters.
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