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Zusammenfassung:

Diese Dissertation beschreibt den Aufbau, die Charakterierung und die Anwendung eines La-
sersystems zur Erzeugung intensiver ultrakurzer Lichtpuse mit stabiler TrAger{EinhiNlenden{
Phase. Diese Lichtpulse haben eine Dauer von wenig mehr alsvei optischen Schwingungszyklen.
Durch die Stabilisierung ihrer Tr Ager{Einhillenden{Phase, also der relativen Lage zwischen der
Intensit Atseinhéllenden und der optischen TiAgerwelle der Lichtpulse, konnte der zeitliche Verlauf
ihres elektrischen Feldes auf beinahe 100 Attosekunden gau festgelegt werden (1 Attosekunde =
10 '8 Sekunden). Au¥erdem lassen sich mit dem System im LichtfokuBpitzenfeldstérken errei-
chen, die mit den Feldstrken im Innern eines Atoms vergleichbar sind. Daher ist dad asersystem
zur Untersuchung von fundamentalen atomaren Prozessen miginer Zeitau®°#dsung im Attosekun-
denbereich hervorragend geeignet. Zwei derartige Experiente wurden im Rahmen dieser Arbeit
durchgeféhrt: Zum einen konnte erstmals Terahertzstrahlung in einen Luftplasma erzeugt wer-
den, ohneAuYsere Felder anzulegen. Dies ist die erste Beobachtung voptischer Gleichrichtung
in einem rdumlich isotropen Medium. Weiterhin konnte gezeigt werden dass dieser Prozess ei-
ne vielversprechende Methode zur Langzeitmessung degabsoluten\ Tr Ager{Einhillenden{Phase
ermdglicht. In einem zweiten Experiment wurde die Mehrphotoneaiionisation von Neon{Atomen
untersucht. Dazu wurden in einem, Reaktionsmikroskop\ die vektoriellen Impulse aller erzewgten
lonisationsfragmente gemessen. Bei der Einfachionisatiosowie erstmalig bei der nichtsequenti-
ellen Doppelionisation von Neon wurde eine signi kante Abkngigkeit der lonenimpulse von der
Tr Ager{Einhillenden{Phase der ionisierenden Lichtpulse beobachtet.

Abstract:

This thesis describes the setup, characterization and apptation of a laser system that produces
intense ultrashort light pulses with a stable carrier{envelope (CE) phase. The light pulses have
a duration of just over two optical oscillation cycles. With the stabilization of their CE{phase,
which is the relative position of the optical carrier oscillation to its intensity envelope, the electrical
“eld evolution of these pulses is known to a precision of almds100 attoseconds (1 attosecond
= 101 8 seconds). Additionally, the electric “eld at the light focus is of similar magnitude to
the “eld inside an atom. Therefore, the laser system is perfety suited for the investigation of
fundamental atomic processes with an attosecond time resotion. Two such experiments were
accomplished in this work: For the rst time terahertz radiat ion was produced with a plasma in
ambient air without external elds. This is also the rst obser vation of optical recti cation in a
spatially isotropic medium. This process is a promising metod for the long{term stabilization
of the \absolute\ CE{phase. In a second experiment the multi{photon ionisation of neon atoms
was examined by measuring the vectorial momenta of all iongtion fragments in a \reaction
microscope\. A signi cant dependence of the ion momenta on te CE{phase of the light pulses
was observed in the single ionisation and for the rst time in the non{sequential double ionisation
of neon.
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Einleitung

Laser sind aus unsereméglichen Leben kaum mehr wegzudenken. Wir "nden sie an der
Supermarktkasse und im CD{Spieler. Sie transportieren die Danh des Internet durch Glas-
faserkabel und werden in der Zahn- und Augenchirurgie eingesetGerade gepulste Laser
haben ein breites Anwendungsspektrum. Die mit ihrer Hilfe kurzztig erreichbaren hohen
Leistungsdichten ef®nen z. B. in der Materialbearbeitung neue Bylichkeiten bezglich
Prazision und Geschwindigkeit. In der Wissenschaftifiren Lichtpulse, deren Dauer nur
noch Femtosekunden (=10%° Sekunden) betAgt, zu einer unerreicht hohen Zeitausung.

Durch technische Fortschritte ist es mittlerweile ndglich, Lichtpulse im nahen infra-
roten Spektralbereich zu erzeugen, die aus weniger als zaptischen Schwingungszyklen
bestehen. Bei einem solchen ultrakurzen Lichtpuls gewinntelrelative Lage zwischen der
optischen TrAgerwelle und der Intensiéitseinhillenden an Bedeutung. Diese relative Lage
nennt man die Tr Ager{Einhillenden{Phase

Fiv die Wissenschaft war es von groYser Bedeutung, als vor gut sieldahren die
Tr Ager{Einhillenden{Phase erstmals gemessen und kontrolliert werden kaanDamit war
nun direkt der zeitliche Feldverlauf eines Lichtpulses zdgnglich und manipulierbar, nicht
mehr nur sein Intensitétsverlauf. Solche phasenstabilen Lichtpulse sind seitdem zu &in
mAchtigen Hilfsmittel in mehreren Gebieten der Wissenschaft gevden.

Im vergangenen Jahr (2005) wurde der NobelpreigrfPhysik fér die Anwendung pha-
senstabiler Lichtpulse in der PAzisionsspektroskopie an Theodor &hsch vergeben. Da-
bei wird der Zusammenhang ausgenutzt, dass eine kontinuiehie Abfolge phasenstabiler
Lichtpulse im Frequenzraum einen so genannteRrequenzkammbildet. Die Anwendung
dieser Erkenntnis hat die PAzisions{Frequenzmetrologie revolutioniert.

Mittlerweile sind einige physikalische E®ekte bekannt, die voder Trager{Einhillen-
den{Phase ablingen. Diese E®ekte reagieren damit unmittelbar auf den schneszillie-
renden Verlauf des optischen Feldes, ohmiber die Lichtperiode ¢ 3 fs) zu mitteln. Zuerst
wurde eine Phasenakdingigkeit bei der Multiphotonenionisation von Edelgas{Atoren be-
obachtet. Weiterhin hAngt die Photoemission von Elektronen aus einer Goldobethe von
der TrAger{Einhillenden{Phase ab, wie auch der Photostrom in einem speziellfédaaus-
gelegten Halbleiter.

Um solche phasenatdngigen E®ekte in der Atomphysik zu beobachten, ist egiig
mit den Lichtpulsen Felds@rken zu erreichen, die vergleichbar sind mit den inneratomen
Feldstarken. Vor drei Jahren gelang es erstmals die Ager{Einhilenden{Phase von solch
intensiven Lichtpulsen aus einem Laser{Vergkersystem zu kontrollieren. Zuerst wurde
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EINLEITUNG

damit die phasenabldngige Erzeugung von XUV{Strahlung mittels der so genanntefr-
zeugung hoher Harmonischeuntersucht.

Diese Entwicklung eB®nete dig, Atto{Wissenschaft\ ( attoscience. Jetzt konnten phy-
sikalische E®ekte auf Attosekunden{Zeitskala untersucht werddn Attosekunde = 10 &
Sekunden). Auf dieser Zeitskala ndet die inneratomare Dynamiktatt: das Elektron im
Wassersto®atom befitigt im Bohr'schen Atommodell ca. 150 Attosekunden um das Pton
zu umrunden. Als aktuelle Beispieledr dieses junge und schnell wachsende Gebiet seien
hier nur die tomographische Abbildung einer atomaren Wellenhktion und die direkte
Vermessung einer Lichtwelle mit Hilfe eines isolierten XUV{Pulseson 250 Attosekunden
Dauer genannt.

Das zeitabHngige Verhalten von Atomen und Moleflen in starken zeitablngigen Fel-
dern zAhlt zu den fundamentalen Fragestellungen der modernen Aterand Molekdlphysik.
Auch in diesem Gebiet ermiglichen intensive ultrakurze Lichtpulse mit stabiler Tger{Ein-
hillenden{Phase die Untersuchung grundlegender Prozesse aufadstkunden{Zeitskalen.
So hat diese Technik zu einem vertieften Verdhdnis bei derabove{thresholdlonisation von
Edelgas{Atomen gedhrt, bei der nichtsequentiellen Doppelionisation von Argongtomen,
und bei der Photodissoziation von Wassersto®molélkn.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein verdirktes Lasersystem aufgebaut, das ultrakurze
Lichtpulse mit stabiler Tr Ager{Einhillenden{Phase erzeugt, deren Intensdt fi atomphy-
sikalische Experimente ausreicht. Solch ein Lasersystem gibt eslweit schAtzungsweise
nur in vier bis finf Laboren, mit der hohen Pulswiederholrate von 3 Kilohertdst das
System momentan wahrscheinlich einzigartig.

Mit diesem Lasersystem wurde die Phasenafihgigkeit eines weiteren E®ektes erst-
malig nachgewiesen, der Erzeugung von Terahertz{Strahlumg einem Luftplasma. Dieser
E®ekt birgt die vielversprechende Mglichkeit zur vergleichsweise einfachen Messung der
.absoluten\ TrAager{Einhillenden{Phase von intensiven Lichtpulsen.

Weiterhin wurden in dieser Arbeit erste atomphysikalische Untersinungen an Neon{
Atomen durchgefihrt. Bei diesen Experimenten wurde ein so genannté&aktionsmikros-
kop verwendet, das die vektoriellen Impulse aller entstehendemdgmente eines Photoioni-
sationsprozesses misst. Dabei wurde in der Einfachionisation, sewrstmals in der nicht-
sequentiellen Doppelionisation von Neon, eine Ahgigkeit von der Trager{Einhillenden{
Phase der ionisierenden Lichtpulse beobachtet.

Diese Arbeit gliedert sich wie folgt: Im ersten Kapitel werden @& zum weiteren Ver-
stéAndnis ndtigen Grundlagen erfiutert. Dort nden sich theoretische Bberlegungen zur
mdglichen Beein°ussung der ger{Einhillenden{Phase von Lichtpulsen, sowie zu deren
Messung mit Hilfe von nichtlinearen f{2f{Interferometern. InKapitel 2 wird dann der Auf-
bau des Lasersystems beschrieben, und die damit erzeugten Lpchse werden vollsAndig
charakterisiert. Kapitel [3 beschreibt den Aufbau zur Phasenstdisierung des Lasersys-
tems sowie die Messungen zur erzielten PhasenstalilitKapitel 4 enthAlt die beiden im
Rahmen dieser Arbeit durchgafhrten phasenablngigen Experimente: die Erzeugung von
Terahertzstrahlung in einem Luftplasma und die Untersuchung deEinzel- und Doppel-
ionisation von Neon{Atomen.



Kapitel 1

Theorie der
Tr Ager{Einh Allenden{Phase

Besteht ein Lichtpuls nur noch aus wenige Schwingungsperiogedann wird eine bis da-
hin irrelevante Eigenschaft des Pulses wichtig: die zeitliehLage der Tégerwelle unter
ihrer Einhillenden, die mit der sogenannteiir Ager{Einhllenden{Phase(englischcarrier{
envelope o®set phas€EO{Phase) beschrieben wird.

Seit einigen Jahren Bnnen im nahen infraroten Spektralbereich um 800 nm solche
ultrakurzen Lichtpulse erzeugt werden. Wenn ein Lichtpuls, & in dieser Arbeit, eine
Dauer von 6,5 fs hat, dann be nden sich innerhalb seiner Halbwskreite nur noch ca.
2,5 Wellenzyklen. Experimente, die auf die Bger{Einhilenden{Phase von Lichtpulsen
sensitiv sind, reagieren direkt auf den Verlauf der elektrischeFeldstarke des Lichts, nicht
mehr nur auf dessen Intensét.

In diesem Kapitel werden die Grundlagen edltert, die fiv das Vers@ndnis dieser
Arbeit mit Lichtpulsen stabiler Tr Ager{EinhiNlenden{Phase mtig sind. Dabei wird zuerst
auf allgemeine Eigenschaften von Lichtpulsen eingegangen 6&hnitt/1.1). Danach wird die
Tr Ager{Einhillenden{Phase de niert und ihre Eigenschaften werden diskuit (Abschnitt
1.2). Dann folgt ein Abschnitt Bber die Messung der CEO{Phase mit f{2f{Interferometern
(Abschnitt 1.3), die in dieser Arbeit mehrfach verwendet wurdenAbschlieYsend werden
kurz die zur Zeit bekannten physikalischen E®ekte vorgesteliie von der CEO{Phase
abhdngen (Abschnitt/1.4).

1.1 Allgemeine De nitionen

Ein linear polarisierter Lichtstrahl |Asst sich beschreiben durch sein elektrisches Feld
Z

E(rt)= 2 Re E(z;!) ¢u, (¥) ¢t i kD g1 - (1.1)
¢!

Das E{Feld lasst sich also zerlegen in einen Einheitsvektérin Polarisationsrichtung, der
senkrecht auf die Ausbreitungsrichtungz des Lichtstrahls steht, eine frequenzal#ngige
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KAPITEL 1. THEORIE DER TR ,&GER{EINH @\LLENDEN{PHASE

komplexe Amplitude E(z;! ) und das transversale Strahlpro Iu, (¥). Dabei ist k(! ) die fre-
quenzablangige Wellenzahl! die Kreisfrequenz, und Re stehtdr die Bildung des Realteils,
die im Folgenden aus Glinden derBbersichtlichkeit oft weggelassen wird. Die Frequenz-
abhéngigkeit des Strahlpro Isu, (+) kann fif schmale optische Spektren (¢&=! . ¢ 1) in
guter Naherung vernachiissigt werden, womit es aus der Frequenzintegration heraélf
(s. aber Kap.[1.2.4). Vollsfindig polarisiertes Licht, das nicht linear polarisiert ist, &nn
als Bberlagerung zweier solcher linear polarisierten Lichtfelddeschrieben werden. Die
Frequenzabl@ngigkeit (bzw. ZeitabhAngigkeit) eines solchen Lichtstrahls entlang der Pro-
pagationsrichtung und die Eigenschaften seines transversalemaBlpro Is werden im Fol-
genden nacheinander diskutiert. B ausflhrlichere Informationen zu den Themen dieses
Abschnitts wird auf gAngige Lehrliicher verwiesen [Sve98, Agr95, Mes99, Boy03, Mor03a,
Mor03Db].

1.1.1 Lichtpuls im Zeit- und Frequenzbereich

Der zeitliche Verlauf der elektrischen Felddrke eines Lichtstrahls an einem festen Punkt

+ wird beschrieben durch Z

E(t)=Re E()€" dl =Re E()dN) " dr: (1.2)

Dabei nennt manE(! ) := jE(! )j, oder auchl (! ) := jE(!)j?, dasoptische Spektrumund
A(!) die spektrale PhaseWahlt man die Zentralfrequenz! . des optischen Spektrums als
Tr AgerfrequenZ (, so kann man den Verlauf dieses Feldes im Zeitbereich schreilzds

E(t) = Re A(t) €'°' = Re A(t) 40 &'t ; (1.3)

mit einer komplexen Einh@Allenden A(t) oder einer reellen Einlenden A(t), au%erdem
einer zeitlichen PhaseA(t) und der Tr Agerwelle€' ot (zur Veranschaulichung s. Abbl. 1.2).
Dabei kann der Verlauf der EintiNlenden A(t) aus dem Verlauf des Spektrum&(! j ! o)
durch Fourier{Transformation berechnet werden.

Hat das optische Frequenzspektrum eine gewisse Breitd ¢so ergibt sich nach der
Fourier{Transformation eine zeitliche Einhillende der Breite ¢t = ®©%.¢ ! , falls man eine
konstante spektrale Phase ghlt (A(! ) = const:). Der auf diese Weise aus einem optischen
Spektrum erzeugte zeitliche Lichtimpu[ls hat die minimal mégliche Dauer und man nennt
ihn den Fourier{limitierten Lichtpuls. Der exakte Wert des Proportionalitdtsfaktors (® ¥4
1) zwischen spektraler Breite und minimaler zeitlicher Bre# hAngt von der Form des
optischen Spektrums ab und ist als Zeit{Bandbreite{Produkt lekannt.

1.1.2 Dispersion

In optischen Materialien unterscheidet sich die Phasengeschwigkeit vy, von der Vakuum-
lichtgeschwindigkeitc. Dem kann mit einemBrechungsindexn des verwendeten Materials

1In dieser Arbeit werden zeitliche Lichtimpulse kurz mit ,,Puls\ bezeichnet, was den aktuellen Sprach-
gebrauch in der Wissenschaft widerspiegelt.
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1.1. ALLGEMEINE DEFINITIONEN

Rechnung getragen werdenz,, = c=n

Weiterhin sind auch die Phasengeschwindigkeiteninf verschiedene Lichtwellengen
unterschiedlich. Diese sogenanntBispersion kann in einem linearen Medium mit einem
wellenlAngenabléingigen Brechungsindex(, ) beschrieben werden. Konzeptionell einfacher
ist aber die Beschreibung der Dispersion mit einer frequenzalitgigen Wellenzahk(! ). Bei
Propagation eines Lichtpulses durch ein dispersives Mediumréadert sich die spektrale
Phase, das optische Spektrum bleibt unvAndert. Man kann die Zeit- und Ortsabléngig-
keit des Lichtstrahls entlagg seiner Propagati%nsachse schrerbals

E(z;t)= E(z;!)e" dl = E(;!) A=) d" gr: (1.4)

Die dispersiven Eigenschaften des Materials werden mit der GesphaseA(z;! ) beschrie-
ben. Eine Taylor{Entwicklung dieser Gesamtphase um eine Zeumtifrequenz!  ergibt

A(z;!') = AQO;!')+ k(b)z

= Ao+ %,& (itot %%,AZ (i loP+cee
= fd tGDL (i Lo+ 5 EODL (i Lt eee (L)
=Ag+! gzn(! 9)=c =1 kiz =1 koz

Das hei%t, man kann die Dispersionseigenschaften eines Matsr@durch einen Satz von
Dispersionskoezxzienten (k, ko, ...) bei der verwendeten Welleringe! o beschreiben. GD
(group delay hei¥st dieGruppenlaufzeit (Einheit: fs) und GDD (group delay dispersioh
die Gruppenlaufzeitdispersion(Einheit: fs?).

Bei sehr breiten optischen Spektren, wie sie in dieser Arbeit veendet werden, ist die
obige Taylor-Entwicklung nicht mehr sinnvoll. Stattdessen mss man den gesamten Verlauf
des von dem Material erzeugten spektralen Phasengangs édsichtigen. Doch auch hier
wird weiterhin von GD, GDD, usw. gesprochen. Damit ist dann dieréquenzablngige
erste, bzw. zweite Ableitung der vom Material erzeugten speldien Phase nach der Kreis-
frequenz gemeint.

Hat die Gruppenlaufzeitdispersion einen positiven Wert, so spht man von positiver
Dispersion In diesem Fall propagieren rote Spektralkomponenten mit@er hdheren Grup-
pengeschwindigkeit als blaue. Das ist bei allen optischen Matdien im hier verwendeten
Spektralbereich um 800 nm der Fall. Negative Gruppenlaufzdispersion, alsonegative
Dispersion, kann nur aufwendig durch Prismen- bzw. Gittersequenzen odspeziell dafv
angefertigte dispersive, dielektrische Spiegel erreicht wien.

Der mittlere Brechungsindexn(! ;) des Materials bewirkt also eine Verringerung der
Phasengeschwindigkeitmit der die TrAgerwelle des Lichtpulses propagiert, auf,, =
c=n(! o). Die Gruppenlaufzeit GD , bestimmt die Gruppengeschwindigkeivy = 1=k, =
c(n(! o) + !¢ dn=d!j, ), also die Geschwindigkeit, mit der die Eindllende A(t) dieses
Lichtpulses propagiert, ansonsten bleibt die Pulsform durch diGD, , unverdndert.

Die Gruppenlaufzeitdispersion GDD, verAndert die Pulsform, indem die verschiedenen
Spektralkomponenten des Pulses zeitlich auseinandergezogerden. R einen Puls mit
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KAPITEL 1. THEORIE DER TR ,&GER{EINH @\LLENDEN{PHASE

=

relative Intensitat
© o o o
N b~ O 0

o
A

Wstart [WFWH M ,starl

Abbildung 1.1 : Selbstphasenmodulation: Das optische Spektrum eines Litpulses wird verbrei-
tert, abhAngig von der nichtlinearen PhaseAy, . (gau¥drmiges Eingangsspektrum)

gau¥drmigem Spektrum und einer Fourier{limitierter Pulsdauer¢, ergibt sich dabei, nach
dem Durchgang durch ein Medium mit ausschlievalich Gruppenlaeftdispersion, folgende
FWHM{Pulsdauer? ¢ : ([Sie86], S. 356)

S

8

o
4In(2) ¢GDD 2 4In(2
(GDD) = ¢ 1+ HNAFEDD T ephs 4G

h =% ¢GDD (1.6)
[4)) [49]

Das heivat, der Puls wird zeitlich gestreckt. iy sehr gro¥.e Gruppenlaufzeitdispersion ist
der Streckungsfaktor proportional zur durchlaufenen GDD uthproportional zur spektralen
Breite (¢! / 1=¢g). Ultrakurze Lichtpulse mit sehr breiten optischen Spektren ragieren
daher wesentlich emp ndlicher auf Dispersion alséhgere Pulse.

1.1.3 Selbstphasenmodulation

Fiv hohe Lichtintensitdten (I & 10'° W=cm?) wird relevant, dass der Brechungsindex in
optischen Medien intensiétsabhéngig ist:

n(l)= ng+ ny ¢l a.7)

Diese Beschreibung ist im Zeitbereich zu verstehen, niift) als deréber die Lichtoszillation
gemittelten IntensitAt. Dabei ist die Antwortzeit optischer Medien fir diese Brechungsin-
dexvariation sehr schnell ¥ fs), und fix transparente optische Medien ish, positiv.

Dies fdhrt zum zeitlichen Kerr{E®ekt, auch SelbstphasenmodulatioiSPM) genannt.
Durch diesen E®ekt werden bei der Propagation eines Lichtpudsboher Intensiét neue
Spektralkomponenten erzeugt, symmetrisch um die Zentralfyjgenz des Pulses herum (s.
Abb. 1.1). Hohe Frequenzen entstehen dabei imgeken des Pulses und niedrige an seiner
Front. Es ist bemerkenswert, dass sich bei diesem Prozess die Foumd speziell auch die

2FWHM: englisch full width at half maximum, auf deutschvolle Halbwertsbreite
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Dauer, der zeitlichen Einmlenden nicht vendert. Im Zusammenwirken mit negativer Dis-
persion kann die SPM zur Ausbildung einesptischen Solitonsfdhren, dessen Einfllende
ohne zeitliche oder spektralénderung propagiert.

Die Starke der Selbstphasenmodulation wird charakterisiert durchié nichtlineare Pha-
se, auch dasB{Integral genannt, die die Pulsspitze #hrend der Propagation durch das
nichtlineare Medium akkumuliert:

Vs

n,(z2)l (z) dz

! (nz=const ;I =const) ! o

Ay =B = ~nall (1.8)

ﬁ
c

0
Fiv Ay va3%2+ m ¢2%(m = 0; 1; 2;:::) treten charakteristische Minima in dem verbrei-
terten optischen Spektrum auf (vgl. Abb/ 1.1).

Die IntensitAtsabhéngigkeit des Brechungsindex verursacht au%erdem dénmlichen
Kerr{E®ekt. Dieser ist bei einer gauéfmigen Intensitatsverteilung folgendermaYsen zu
verstehen: Die Intensifit ist auf der optischen Achse am givten und hat dort eine Phasen-
verzégerung des Strahls zur Folge. Daraus resultiert eine konkairdmmung der Phasen-
°Achen und deshalb Selbstfokussierung durch diese sogenaif#e{Linse . Im Extremfall
kann dieser E®ekt zum katastrophalen Kollaps eines Pulséhfen [Gae00].

Bei der Selbstaufsteilung self steepeninywird fir sehr kurze Pulse § . 100 fs) zuétz-
lich noch bemcksichtigt, dass die Gruppengeschwindigket, (1) in einer zu Gleichungl(1.7)
analogen Weise intenstsabhéngig ist. Daher propagiert der Schwerpunkt eines intensiven
Lichtpulses langsamer als seine Flanken. Der Puls steilt sich alan seinem Ricken auf
und ver®acht an seiner Front. Das verbreiterte Spektrum ist in @gesem Fall nicht mehr
symmetrisch um die urspiingliche Zentralfrequenz.

1.1.4 GauVvascher Strahl

Beim Umgang mit Lichtstrahlen, die mit einem Laser erzeugt wureh, ist meistens die
paraxiale Naherung gitig. In den meisten Fallen Iasst sich solch ein Strahl mit der soge-
nannten Gau¥sschen Grundmodgut beschreiben. Dann ist das transversale Strahlpro T in
Gleichung (1.1) gegeben durch
_ cn— WO i2=w?(z) 4 KV2=2R(2) o T (2) -
u(f)=u(z;= W) e e e : (2.9)
Hierbei ist z die Ausbreitungsachse des Lichtstrahlss= P x2 + y2 der radiale Abstand
von dieser Achse undk = 2=, die Wellenzahl der betrachteten Frequenzkomponente des
Lichtstrahls mit der WellenlAnge, = 2%.c=!In, dessen Fokus in den Ursprung = 0 gelegt
wurde. Die neu eingafhrten Grévsen destrahlradius® w(z), des Krimmungsradius der
PhasenfrontenR(z) und der Gouy{Phase" (z) sind de niert als:
TR P Ca TR
209\ e \ns2 Z . R 2 SOy e i1 £
w(z) = w; 1+ — R(z) =2z 1+ — (z) =tan'* — (1.10)
ZR y4 ZR

3Der Strahlradius w(z) entspricht dem 1/e?{Radius der transversalen Intensitdtsverteilung eines gau¥a-
schen Lichtstrahls.
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Dabei ist der minimale Strahlradiuswy = w(z=0) der einzige freie Parameter des GauYs-
schen Strahls (mit gegebener Welleahge , ). Die sogenannteRayleigh{LAnge zr ergibt
sich daraus als L
s
Zgr = —W§ ! (2.12)

Manchmal werden die beiden G¥4enw(z) und R(z) in einem einzigen komplexen
Strahlparameter q(z) zusammengefasst. Dieser ist de niert als

T 11
02 z+izm R@) ' 'vak@

(1.12)

und charakterisiert einen gau¥schen Strahl (gegebener WdB@ge) an einer Stelle Voll-
stAndig, deren Abstand vom Fokus £ = 0) nicht bekannt sein muss. Die weitere Propa-
gation dieses Lichtstrahls in§ z{Richtung ist durch die Angabe des Strahlparameters an
dieser einzelnen Stelle ebenfalls volstdig festgelegt.

Das Konzept des gau¥aschen Strahls wird oft erweitert, indemdan beiden Transversal-
richtungen (x und y) des Lichtstrahls unterschiedliche Strahlparameter zugedaen werden.
Die Entwicklung dieser beiden Strahlparameter entlang derrBpagationsachsez erfolgt
dann unabhéngig voneinander. Einen Lichtstrahl mit gleichem Strahlpa@ameter in beiden
transversalen Achsend;(¥) = q,(%)) hei¥atstigmatisch ein Strahl mit zwei unterschiedli-
chen Strahlparameternastigmatisch

1.2 De nitionen zur CEO{Phase

Im folgenden Abschnitt wird die Trager{Einhillenden{Phase de niert. Danach wird ihr
Verhalten beim Durchgang durch dispersive Medien, bei Selbsimsenmodulation und bei
Propagation durch einen Lichtfokus diskutiert. Die Themen eses Abschnitts werden teil-
weise auch in demBbersichtsartikel [Bra00] behandelt.

1.2.1 CEO{Phase im Zeit- und Frequenzbereich

Die spektrale Phase aus Gleichung (1.2) kann aufgeteilt werdén die konstante Phase
Ay = A(! o) bei der Tragerfrequenz ( und den @brigen frequenzabingigen Phasenverlauf

AY1): 7 -
E(t)=Re E() A" dl =Re ™ E()eM) " dl (1.13)

Durch Ausfédhren der Fourier{Transformation erhélt man daraus analog zu Gleichung (1.3)
den Zeitverlauf zu

E(t) = Re d™Aqt) &'t ; (1.14)

Nimmt man vorerst eine konstante spektrale Phase ai{! ) = 0) und zuséizlich ein opti-
sches Spektrunk (! ), das symmetrisch um die TAgerfrequenz ist, dann wird die komplexe

8
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¢,=31/2 0=2

H\

Tepo=1/fexo

A
v

Abbildung 1.2 : Pulszug im Zeitbereich mit PulswiederholzeitT,ep und Feldwiederholzeit Tceo .
Es ist die Pulseinhdllende und das E{Feld der Lichtpulse eingezeichnet. Die uterschiedliche Lage
der TrAgerwelle unter der Einhillenden wird mit der CEO{Phase A beschrieben. (In diesem
Spezialfall ist Tceo = 4Trep1 d. h. fCEO =1=4¢f rep-)

zeitliche Einhillende Aqt) ebenfalls reell und symmetrisch. Der Zeitverlauf des Pulsesarin
dann geschrieben werden als

E(t) = A(t)cos( ot + Ay) : (1.15)

Die PhaseA ist die Tr Ager{Einhillenden{Phase Sie beschreibt die relative Phasenlage der
TrAgerwelle be#glich der Einhédllenden. Den zeitlich symmetrischen und&umlich asym-
metrischen Puls mit Ay = 0 nennt man auch Kosinus{Puls, der zeitlich und rAumlich
antisymmetrische Puls mitA;, = %2 wird Sinus{PuIsiZ genannt.

Im Allgemeinen, also auchér Lichtpulse mit komplizierterem spektralen Phasenver-
lauf und mit asymmetrischem Spektrum, kann die CEO{Phase de nie werden als zeit-
liche Phase der komplexen Eindllenden zum Zeitpunkt ihres Maximalbetrags, das heivat
A = arg(A(tmaxja;)) in Gleichung (1.3). Die Tragerwelle ist dann so zu de nieren, dass
sie zu diesem Zeitpunkt gleich 1, also Kosinugfmig, ist. Alternativ kann man die CEO{
Phase als spektrale Phase der Agerfrequenz de nieren, alsdy, := arg(E(! o)) in Glei-
chung (1.2). Die zweite De nition ist #r optische Messungen im Frequenzbereich einfacher
zugdnglich. Die erste De nition ist dagegen anschaulicher und beixgerimenten im Zeit-
bereich relevant. B Lichtpulse, die nahezu Fourier{limitiert sind, kann die TrAgerfrequenz
so als Schwerpunkt der optischen Spektrums géhlt werden, dass die beiden De nitionen
praktisch dasselbe Ergebnigdy liefern.

Lichtpulse, die aus einem Laseroszillator stammen, haben auch Idealfall nicht alle
dieselbe CEO{Phase. Das liegt daran, dass im Laserresonator naterweise dispersive Ma-

“4Falls man bei einer theoretischen Berechnung einen phasenstabilen Lichtpuls direkt im Ze#um @ber
Gleichung (1.15) deniert, darf die zeitliche Einhillende A(t) nur so gewdhlt werden, dass das optische
Spektrum bei der Frequenz Null verschwindet: A(! = 0) = 0. Ansonsten kann der beschriebene Licht-
puls nicht im ladungsfreien Raum propagieren und man erzeugt durch die DC{Komponente Knstlich
eine rAumliche Asymmetrie des Lichtpulses, die unphysikalisch ist und E®ekte durch dieCEO{Phase
vortAuschen kann. [Mad02]
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Y f=f, +nf

n rep T

Intensitit

+ + —_——
£ f Frequenz
CEO rep

B
»

Abbildung 1.3 : Darstellung eines periodischen Pulszugs im FrequenzraunDie einzelnen Fre-
quenznadeln des optischen Spektrums haben den Abstand deruBwiederholfrequenzf ep von-
einander. Extrapoliert man diesen,, Modenkamm\ zur Frequenz Null, so wird eine Verschiebung
des gesamten Kamms unf cgo erkennbar. (Der Abstand der Frequenznadeln voneinander wis
de stark vergmsert. Typischerweise entllt das optische Spektrum einer periodischen Folge von
ultrakurzen Pulsen ca. 1¢ Frequenznadeln. In dem dargestellten Spezialfall ist ceo = 1=40 ep.)

terialien vorkommen. Beim Durchqueren dieser Komponenterrgpagiert die TrAgerwelle
mit der Phasengeschwindigkeit und die Einfllende mit der Gruppengeschwindigkeit (s.
Kap. [1.2.2), die CEO{Phase der ausgekoppelten Lichtpulséndert sich also von Puls zu
Puls, wie es in Abbildung 1.2 dargestellt ist. Den Unterschied derED{Phase zwischen
zwei aufeinanderfolgenden Lichtpulsen kann man dort ablesesr betragt

¢ A=2Yafceo=frep (1.16)

Dabei wurde die CEO{Frequenz fcgo eingefihrt als MaYs & die Anderung der CEO{
Phase von Puls zu Puls. Ist das Veditnis zwischen CEO{Frequenz und Pulswiederholrate
ganzzahlig €ceo ¢n = fp), dann hat jeder n{te Puls dieselbe CEO{Phase. Istceo =0,
was gleichbedeutend ist mif ceo = frep, dann haben alle Pulse dieselbe CEO{Phase.

Die Darstellung desselben Pulszugs im Frequenzraum sieht man intAlldung(1.3. Das
optische Spektrum des periodischen Pulszuges besteht aus dismeFrequenznadeln im
Abstand der Pulswiederholratef ¢, und weist eine globale Verschiebung der Nadeln um
die CEO{Frequenzf cgo auf. Damit lassen sich die einzelnen Frequenzkomponenten dgese
~Modenkamms\ schreiben als

Wenn also die CEO{Frequenz Null ist, dann bilden die Frequenzdaln eine diskrete
Fourier{Reihe. Das entspricht im Zeitbereich dem streng pesilischenFeldverlauf fiv solch
einen Pulszug mit konstanter CEO{Phase.

Die beiden GBserf cgo und f e liegen im Radiofrequenzbereich und sind daher re-
lativ einfach flr Messungen zugnglich. Wenn diese beiden G¥4en bekannt sind, dann
sind Aber Gleichung (1.17) auch die exakten Frequenzen aller pralkomponenten ei-
nes solchen Pulszuges ultrakurzer Lichtpulse bekannt. Stabiert man beispielsweise die-
se beiden Frequenzen relativ zu der Frequenz einer Atomuhramth kénnen mit diesem
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dispersives Material Ly,

Luft 16,8 cm
Quarzglas 57,9 m
BK7 Glas 50,41 m
Barium°uorid 81,51m
SF57 Glas 15,2 m
Saphir 37, 7'm

Tabelle 1.1 : Dicke Ly, verschiedener optischer Materialien, nach deren Durchquen sich die
CEO{Phase eines Lichtpulses um Zgedndert hat, berechnet nach Formel (1.18). (TrAgerwellen-
lAnge, o = 800 nm)

.Frequenzkamm\ unbekannte optische Frequenzen, z. B. von ataren Bbergdngen, mit
unfbertro®ener Genauigkeit vermessen werden [Ude02]. Die Messung Btabilisierung
der CEO{Frequenz konnte erstmals vor sieben Jahren erreichienden [Ude99], im letzten
Jahr ging der Nobelpreisédr Physik an Theodor Hansch # die Anwendung dieser Technik
in der Prazisions{Frequenzmetrologie [Sci05].

HAu g wird die Phase A, eines Lichtpulses, von dem an einem gegebenen Ort der
konkrete Wert bekannt ist, als, absolute Phase\ bezeichnet. Im Unterschied dazu wird diese
Phase als, CEO{Phase\ bezeichnet, wenn mard, zwar konstant halten und kontrollieren
kann, sein Wert aber an einem gegebenen Ort nur bis auf einenba@kannten, konstanten
Summanden bekannt ist.

Kennt man an einem Ort die Polarisation, das optische Spektruntie spektrale Phase
(und damit die zeitliche Einhéllende) und die, absolute Phase\ eines Lichtpulses, so ist der
zeitabhdngige Verlauf seines elektrischen Feldes dort vollstdig bekannt. Auf diese Weise
hat man durch die Kontrolle der CEO{Phase die Mglichkeit, das E{Feld auf Zeitskalen
weit unterhalb der Periodendauer des Lichtes (in dieser Arttegrreicht: ¢ t ¥4 10 *° s) zu
kontrollieren und zu manipulieren.

1.2.2 Dispersion und CEO{Phase

Wie in Abschnitt 1.1.2 diskutiert wurde, propagiert die TrAgerwelle eines Lichtpulses
(Tr Agerfrequenz! o) in einem dispersiven Medium (Brechungsindex(! )) mit der Pha-
sengeschwindigkeit,,, = c=n(! o). Die zeitliche Einhéllende des Pulses propagiert dagegen
mit der Gruppengeschwindigkeitvg, = 1=k;(! o), dabei ist k; der Dispersionkoextzient aus
Gleichung (1.5). Aus diesem Grund veéindert sich die CEO{Phase eines Lichtpulses stetig,
wahrend er durch ein dispersives Material propagiert. Je nacht&ke der Dispersion in
unterschiedlichen optischen Materialien variiert die Ange
1
Al S S (1.18)

| H an
SRR (% N VARY (%)) d .o

in der sich die CEO{Phase um ganze2verandert. Die LAngeL .y, ist in Tabelle[1.1 &
die in dieser Arbeit verwendete Materialien notiert.
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Man erkennt, dass schon kleine Schwankungen der Materialdéckn optischen Strah-
lengang eine signi kanteAnderung der CEO{Phase bewirken. Dies ist der Grund, warum
sich in einem Lasersystem mit nicht ausschlievlich plan{parallel®ptiken Strahllage-
schwankungen in CEO{Phasenschwankungefibersetzen. Dies passiert beispielsweise im
Multipass{Verstarker, der in dieser Arbeit verwendet wurde (vgl. Kap. 3.2).

1.2.3 Selbstphasenmodulation und CEO{Phase

Wenn ein Lichtpuls in einem optischen Medium der Selbstphasemaulation unterliegt,
dann Andert sich auch seine CEO{Phase. Aus Abschnitt 1.1.3 ist die nichieare Phase
AyL bekannt, die die zeitliche Einlillende an ihrem Maximum eréihrt. Diese Phase addiert
sich also entsprechend der De nition vory, im Zeitbereich direkt auf die CEO{Phase des
betrachteten Pulses:
Ay T A+ Aw (1.19)
Aus diesem Grund wandeln sich Intenséttsschwankungen an einer optischen Komponente,
in der SPM statt ndet, in CEO{Phasenschwankungen um. Der Kopplagskoezzient dieser
beiden Given betgt damit _ )
rad> AuL
% 100 (1.20)
und beschreibt, wie stark sich in der Umgebung einer gegebenechtlinearen Phasédy, die
CEO{Phase Andert bei einer einprozentigen Intens#tsschwankung. In dieser Arbeit wird
zur Pulsverkivzung die Selbstphasenmodulation in einer gasgéfen Kapillare verwendet,
dabei "ndet der genannte E®ekt statt (s. Kapl. 3.3). Weiterhin barht die Méglichkeit, die
CEO{Frequenz eines Laserresonators durch seine Pumpleistung\erandern, auf diesem
Kopplungsmechanismus im Gewinn{Kristall (s. Kap\ 3.1).
Die Selbstaufsteilung hat dagegen keinen Ein°uss auf die CEO{B&e eines Lichtpulses.
Sie modi ziert den Verlauf der zeitlichen Phase nur an den&hdern des Pulses, nicht im
zeitlichen IntensitAtsmaximum.

®!Ao

1.2.4 Gouy{Phase und CEO{Phase

Wie in Kapitel 1.1.4 diskutiert wurde, erfdhrt ein fokussierter, monochromatischer Licht-
strahl der Lichtfrequenz! in der gau¥aschen Grundmode beim Durchgang durch den Fokus
eine kontinuierliche Phasenverschiebung(z;! ) = arctan(z=z(! )) gegember einer kti-
ven ebenen Welle am selben Ort. Diese Phasenverschiebung suminsieh bei Propagation
vonz ¢ i zr bisz A zg auf ¥% Die Hélfte dieser Phasendi®erenz/4{=2) wird dabei inner-
halb der Rayleigh Zone zwischerz = j zz(! ) und z = zg(! ) aufgesammelt. Diese Phase
“(z;!) ist als Gouy{Phase bekannt [Gou90].

Propagiert nun ein kurzer Lichtpuls durch einen Fokus, sAndert sich in analoger Weise
die Phase der TAgerwelle begglich inrer Einhillenden, also die CEO{Phase. Da ein kurzer
Lichtpuls nicht mit einer einzigen Lichtfrequenz! beschrieben werden kann, sondern sich
aus einem breiten optischen Spektrum zusammensetzt, ist die Riesnderung des Pulses

12



1.2. DEFINITIONEN ZUR CEO{PHASE

bei Propagation durch einen Fokus zwar von obiger Gouy{Phasestimmt, aber nicht mit
ihr identisch.

Fiv einen ultrakurzen Lichtpuls in der gauYsschen Grundmode kamlieser Verlauf der
CEO{Phase im Fokusbereich exakt beschrieben werden [Por02,08]. Da fik die hierbei
relevanten, sehr breiten optischen Spektren die Separatiomsltransversalen Strahlpara-
meters in Gleichung [(1.1) nicht mehr ndglich ist, wird es allerdings #tig, verschiedene
Typen gepulster Gauvsstrahlen zu unterscheiden. D. h. die versgdenfarbigen monochro-
matischen Gau¥sstrahlen mit einem Fokus bei= 0 kénnen auf unterschiedliche Weise zu
einem polychromatischen GauYistraiberlagert werden. Es ist dabei nicht mehr wglich,
dass diese verschiedenfarbigen Komponenten alle denselbeml8tadius wp(! ) im Fokus
und dieselbe Rayleigh{langezz(') / ! ¢w3(! ) haben. Drei Spezialllle, die mit dem
Parameter F unterschieden werden, sind:

1. wp(! ) = const: Alle Spektralkomponenten haben im Fokus denselben r&hlradius.
Dann sind die Rayleigh{lAngezz / ! und der Strahlradius im Fernfeldw; /
1=lwy / 1=! frequenzabléngig. Dieser Strahl kann experimentell durch eine en-
ge Apertur (z. B. Glasfaser) im Strahlengang erzeugt werden. iBe Eigenschaften
werden beispielsweise in [Por02] diskutiertF( = +1)

2. zr(!) = const: Alle Spektralkomanenten haben dieselbe Rayleighfinge. Sowohl
deg; Strahlradius im Fokuswg / 1= T als auch der Strahlradius im Fernfeldv; /
1="T sind deshalb frequenzaldngig. Dieser polychromatische Strahl kann stabil in
einem optischen Resonator (z. B. Laserresonator) umlaufen, Weér Kr Ammungsra-
dius der Phasenfrontenir alle Spektralkomponenten derselbe ist. Daher wird dieser
Strahl auch von idealen Laser{Oszillatoren emittiert. Sein Rasengang in der Fokus{
Region entspricht dem eines monochromatischen Gau¥sstrahls.< 0)

3. wy (!) = const: Alle Spektralkomponenten haben denselben Strahlrads im Fern-
feld. Die Rayleigh{LAngezr / 1=! wie auch der Strahlradius im Fokusw, / 1=!
sind frequenzab@ngig. Dies ist der einzige polychromatische Strahl, dessen isphes
Spektrum im Fernfeld an allen transversalen Strahlpositionegasselbe ist. F = j 1)

Fi diese unterschiedlichen polychromatischen Gau¥strahlem ( ' ©;i 1-F - 1)
kann der Verlauf der CEO{Phase auf der optischen Achse beim Durmgpheren des Fokus
beschrieben werden durch

: i z=('0) , .

z
Zr(! o) 1+ z=5(1o) ~ (-2

Ao(z) = A(0) +tan ™

Hierbei ist! ( die Zentralfrequenz des Lichtpulses unB der oben beschriebene Parameter
zur Unterscheidung der verschiedenen polychromatischen Gau#isken. Fidv die Berech-
nung obiger Formel wurde zur Vereinfachung angenommen, dadie Form der zeitlichen
Einhillenden des Lichtpulses bei Propagation durch den Fokus werdndert bleibt [Tri05].
Es sind weiterhin komplexere AbAngigkeiten des transversalen Strahlparameters von der
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w7 E=

CEO-Phase ¢ 0 [rad]
=

-T2

Abstand vom Fokus z [zR]

Abbildung 1.4 : Anderung der CEO{Phase bei Propagation dreier verschiedeer polychromati-
scher GauYsstrahlen durch den Fokus, nach Gleichung (1.21)oWz ¢ | zr bisz A zr verschiebt
sich die CEO{Phase immer um¥ Die schnellsteAnderung der Phase "ndet im Rayleigh{Bereich
statt (vertikal gestrichelt markiert). Die monochromatis che Gouy{Phase” (z) = arctan( z=zg) ist
die durchgezogene Kurve mitF = 0. Die beiden anderen polychromatischen Gau¥istrahlen mit
unterschiedlichem ParameterF sind im Text de niert. ( zr ist die Rayleigh{L Ange)

Lichtfrequenz maglich, welche z. B. #v Laser{Oszillatoren auch schon beobachtet wurden
[For03].

Obige Formel (1.21) gilt #r gauYssche Strahlen auf der optischen Achse. Entfernt man
sich von der optischen Achse, so v@indert sich der Verlauf der CEO{Phase [Por02]. Bei rea-
len Lichtstrahlen sind weiterhin Abweichungen von obigem idéen Verhalten zu erwarten,
wenn das transversale Strahlpro [ sich nicht exakt mit einer Gau{Funktion beschreiben
|Asst.

Im Experiment von [Tri05] wurde v einen 5{fs{Lichtpuls direkt aus einem Laser{
Resonator eine Entwicklung der CEO{Phase gemessen, die gut mérd Verlauf der mono-
chromatischen Gouy{Phase F = 0) @bereinstimmt und eine kleine Abweichung in Rich-
tung des Strahls mit F = 1 aufweist. Fiv einen hochenergetischen 5{fs{Puls, der mit
einem Kapillar{Spiege{Kompressordhnlich zu dem in Kapitel/2.3 erzeugt wurde, wurde
ein Verlauf der CEO{Phase gemessen, der innerhalb der Raylejgbne gut mit der mo-
nochromatischen Gouy{Phasalbereinstimmt und au¥serhalb deutliche Abweichungen in
Richtung desF = 1 Strahls aufweist [Lin04]. Aus diesem Grund wurded die Simulati-
on dieser longitudinalen Variation der CEO{Phase in Kapitel £.4 die monochromatische
Gouy{Phase " (z;! o) verwendet. Weiterhin wird im Folgenden vereinfachend deBegri®
der ,Gouy{Phase\ verwendet, um die Variation der CEO{Phase bei Prpagation durch
den Fokus zu bezeichnen.
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1.3 Messung der CEO-Phase mit f-2f-Interferometern

Fiv die experimentelle Bestimmung der CEO{Phase eines Lichtfses idnnen alle physi-
kalischen E®ekte genutzt werden, die von dieser Phase Ahfen. In Kapitel 1.4 werden
die bis jetzt bekannten E®ekte dieser Art kurz vorgestellt, sie beghen zum gro¥en Teil auf
Unterschieden im zeitlichen Feldverlauf von Lichtpulsen untschiedlicher CEO{Phase.

In diesem Abschnitt wird das Messprinzip de§{2f{Interferometers (sprich: ,f zu zwei
f Interferometen\) vorgestellt. Diese optische Messeinheit istux Bestimmung der CEO{
Phase bei Lichtpulsen aus einem Laserresonator seit einigen Jahetabliert (s. Kap./3.1).
Im Rahmen dieser Arbeit wurde die f{2f{Technik weiterhin an zwi Stellen zur Bestimmung
der CEO{Phase von versérkten Pulsen verwendet (Kap! 3.2 und 3.3).

Nach der Erluterung des f{2f{Messprinzips werden zwei Bauweisen diskutig mit
denen die relevante spektrale Phasenlage zeitdtyig oder frequenzabdingig detektiert
werden kann. Danach wird auf zwei mgliche Fehlerquellen bei der Messung der CEO{
Phase mit f{2f{Interferometern eingegangen.

1.3.1 Messprinzip des f{2f{Interferometers

Mit einem f{2f{Interferometer kann die CEO{Phase eines Liclpulses als spektrale Phase
gemessen werden, wenn das optisches Spektrum des Pulses mindgesie Breite einer
Oktave hat.

Nach Gleichung [(1.17) Asst sich jede Frequenzkomponente des elektrischen Feldes in
einem optischen Pulszug schreiben &g = f cgo + Ul (¢, Wobeif cgo nach Gleichung|(1.16)
die VerAnderung der CEO{Phase von aufeinanderfolgenden Lichtpulsbeschreibt. Bei der
#blichen optischen Detektion der Lichtintensifit | » j Ej?, bei der nur die entstehenden
langsam veAnderlichen Di®erenzfrequenzen, j f, technisch beobachtbar sind, fallen alle
Frequenzanteile mitf ceo heraus. Mit einer Detektion, die nichtlinear in der Lichtintensitat
ist, kann fcgo jedoch unter geeigneten Umginden beobachtet werden.

Im f{2f{Detektionsschema werden nun die Frequenzanteilg, vom langwelligen Ende
des Pulsspektrum frequenzverdoppelt und mit den Frequenzaien f,,, des kurzwelligen
spektralen Randes zur Interferenz gebracht. Das dadurch etgte Schwebungssignal be-
inhaltet folgende Frequenzkomponenten:

(2n=m)

20 L fm=2(fceo + Nfrep) i (feceo + Mfrep) = feceo + (2N M)frep ™ = " feeo (1.22)

Wenn das optische Spektrum der Lichtpulse ausreichend breit isim die Bedingung
2n = m zu erfdllen, wenn also der frequenzverdoppelte langwellige RaneésdSpektrums
spektral dberlappt mit dem kurzwelligen Rand, dann hat das obige Sclliungssignal eine
niederfrequente Komponenten im Radiofrequenzbereich. édann erzeugten Frequenzen
von fceo kénnen daher mit der@blichen Messtechnik verarbeitet werden. Ein solches
optisches Spektrum, in dem sowohl eine Lichtfrequenz wie audme doppelte Frequenz
auftreten, bezeichnet man aloktavbreit.

SFév ein ,oktavbreites Spektrum\ ist es nicht ndtig, dass die spektrale Halbwertsbreite des Inten-
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Bei der experimentellen Realisierung solcher f{2f{Interfemeter kann aus dem beob-
achteten Signal im Allgemeinen nur auf diefnderung ¢ A, der CEO{Phase geschlossen
werden, und damit die,absolute Phase\ nur bis auf einen unbekannten, aber zeitliclok-
stanten Summanden bestimmt werden.

1.3.2 f{2f{Interferometer im Zeit- und Frequenzbereich

Es gibt zwei unterschiedliche Mglichkeiten, die erfuterte f{2f{Interferenz experimentell zu
detektieren. Man kann die CEO{Phase im Zeitbereich oder im Biquenzbereich detektieren.

f{2f{Interferometer mit Detektion im Zeitbereich

Beim f{2f{Interferometer im Zeitbereich beschAnkt man das optische Spektrum vor der
Detektion der Interferenz auf einen schmalen Frequenzberiei Dann wird bei somit kon-
stanter Lichtfrequenz die zeitliche Modulation der Lichtinensitdt mit einer Photodiode
beobachtet (vgl. Abb.3.3). Dieses Detektionsschemasist sich gut im Photonenbild veran-
schaulichen: Zwei Photonen der Frequerfz und ein Photon der Frequen# °Y, 2f (jeweils
mit der Phase Ay) erzeugen in dem Vierwellenmischprozess der optischen Gleichiung
(val. Gl ein Photon der Frequenz 2f | f°% 0 im Radiofrequenzbereich bei der
Frequenzfceo, das genau einmal die Phasé, trAgt. Die Phasenlage dieser RF{Welle
entspricht daher der CEO{Phase und kann mitéblicher Messtechnik einfach bestimmt
werden.

Dieses f{2f{Detektionsschema im Zeitbereich eignet siciifPulszdge mit fast beliebiger
CEO{Frequenz, da Photodioden im begtigten Radiofrequenzbereich problemlos vealifbar
sind. Lediglich eine Detektion vonf cgo = 0, was Aquivalent ist zu fceo = frep, erfordert
technische Kni®e, weil dann Signalschwankungen nicht mehr ernkbar sind. Ein f{2f{
Interferometer im Zeitbereich wurde in dieser Arbeit# die Phasenstabilisierung des La-
seroszillators (Kap. 3.1) eingesetzt.

f{2f{Interferometer mit Detektion im Frequenzbereich

Fiv die Detektion der f{2f{Interferenz im Frequenzbereich Wwd wahrend einer niglichst
kurzen Zeitspanne das gesamte optische Spektrum gemessen. Zwisaem Ort der Er-
zeugung des oktavbreiten Spektrums und dem Ort der Interfenz propagiert das Licht
im Interferometer in zwei,Armen\ unterschiedlicher Lichtfrequenz (Frequenz f und 2f).
Dabei erfahren diese beiden Lichtfrequenzen aufgrund von dpersion unterschiedliche
Verzégerungen. Nach der Frequenzverdopplung des Lichts mit derel§uenz f erreichen
also zwei Lichtpulse derselben Frequenz 2f mit einem zeitliché\bstand (¢ t;; o) das
Spektrometer und interferieren dort. Deshalb beobachtet nmahinter dem Interferometer

sitAtsverlaufs dieses Spektrums eine Oktave bedigt. Das Erreichen der Oktave mit viel schwicheren spek-
tralen RAndern ist ausreichend. Man nennt ein Spektrum vielmehr oktavbreit, sobald es experimestl
mgéglich ist, eine f{2f{Interferenz mit ihm zu beobachten.
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dispersives @, of = CGD ¢, ,osc @, 2 =500 nm
Material (= GD 500nm{GD 1000nm) (f&F 1 mm Material)
Luft 48,1 fs/m 17,4 m

Quarzglas 89,9 fs/mm 9,3 nm

BK7 Glas 110,6 fs/mm 7,5 nm
Barium®uorid 89,5 fs/mm 9,3 nm

SF57 Glas 586,0 fs/mm 1,4 nm

Saphir 143,5 fs/mm 5,8 nm

Tabelle 1.2 : Gruppenlaufzeitunterschiede ¢t;; o+ in verschiedenen dispersiven Materialien zwi-
schen Licht mit 500 nm und mit 1000 nm Wellenldnge, und die Modulationsperiode , osc

der daraus resultierenden Intensitsmodulation der spektralen f{2f{Interferenz beobachtet bei

, 2f =500 nm.

ein optisches Spektrum, dessen Intengit Bber die verschiedenen interferierenden Wel-
lenlAngen hinweg stark moduliert ist (vgl. Abb/ 3.8a). Die spektral®hase der jeweiligen
Wellenldngen @& und Ayx) im oktavbreiten Eingangsspektrum bestimmt, & welche Wel-
lenlAngen konstruktive, und & welche destruktive Interferenz erfolgt. Deswegen kann aus
der Lage der Maxima und Minima dieser spektralen Interferenazidden Phasenunterschied
A % =2A i Ay geschlossen werden. Dieser Phasenunterschied entspricht beiraifils
mit konstantem spektralen Phasenverlauf(! ) = A, der CEO{Phase des Eingangspulses.

Je nach der Summe der Dispersion zwischen dem Erzeugungsort dehtfrequenzen f
und 2f und dem Ort ihrer Interferenz ergibt sich ein anderer Guppenlaufzeitunterschied
¢ t;; or zwischen den beidepArmen\, der die Modulationsperiode dieser spektralen Inter-
ferenz bestimmt. In Tabelle 1.2 ist#ir die in dieser Arbeit verwendeten optischen Materia-
lien der relevante Gruppenlaufzeitunterschied &, » = GD(500nm) j GD(1000 nm) und
die resultierende spektrale Modulationsperiodg,s. = , % =0t t;; » bei der Beobachtungs-
wellenlnge von, 5 angegeben.

Transformiert man das beobachtete modulierte Interferenzegtrum mit einer Fourier{
Transformation aus dem Lichtfrequenzbereich in den Zeitbeich, so erl&lt man dort einen
Peak beim Gruppenlaufzeitunterschied ¢, ;. Die PhaseA:r des komplexen Funktions-
wertes an diesem Zeitpunkt entspricht der Summe aus der Phaség dus der unterschied-
lichen Phasengeschwindigkeit der beiden Lichtfrequenzersudtiert, und der mit der f{2f{
Technik gemessenen CEO{Phaséfi ot des einfallenden Lichtpulses:

Zi ¢
Aer =22 Tn(ta)i (o) di+ A (1.23)

L

5

Da im Experiment der Brechungsindex und die Dicken der durchlfenen dispersiven Mate-
rialien nicht exakt genug bekannt sind, kann aus der gemesseriimseA:; die CEO{Phase
nur bis auf einen zeitlich konstanten Summanden bestimmt weed.

Das vorgestellte Detektionsschema der f{2f{Interferenz im Bguenzbereich ist geeignet
fiv Pulszéige, deren CEO{Phase sich nur langsamndert. Wenn dagegen vhrend der
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dispersives Material L},

Luft 10,7 cm
Quarzglas 42,00 m
BK7 Glas 35,91 m
Barium®uorid 5391m
SF57 Glas 9,3 m

Saphir 26,91 m

Tabelle 1.3 : Dicke szf/ff verschiedener optischer Materialien, nach deren Durchquen sich die
mit der f{2f{Technik gemessene PhaseAs, 5 eines Lichtpulses um Zigedndert hat, berechnet
nach Formel (1.25). ( + = 1000 nm, , 5 =500 nm)

Belichtungszeit des Spektrometers zu viele Lichtpulse mit terschiedlicher CEO{Phase zur
Interferenz beitragen, dann wird die spektrale Modulation@sgewaschen. Damit eignet sich
dieses Detektionsschema gui die Phasenbestimmung von vergrkten Laserpulsen mit
vorstabilisierter Phase und Pulswiederholraten im kHz{BereichEs wurde in dieser Arbeit
zweifach angewandt: zur Phasenstabilisierung der Pulse aus déultipass{Verstarker
(Kap. 3.2) und zur Phasenmessung bei den ultrakurzen Lichtpuiséiinter dem Kapillar{
Spiegel{Kompressor (Kapl 3.3).

1.3.3 f{2f{Interferometer und interne Dispersionsdrift

In diesem Abschnitt wird untersucht, wie ein f{2f{Interferometer darauf reagiert, wenn sich
die Dispersion innerhalb des Interferometerdndert. Dies ist hilfreich, um abzuscitzen,
ob auf diese Weise ein systematischer Messfehler der im Rahmen diésbeit aufgebauten
f{2f{Interferometer im Frequenzbereich (Kap. 3.2 und 3.3kntstehen kann.

Nach Gleichung (1.23) erzeugt eindnderung der WegAngeL mnerhalb des dispgrsiven
Materials im Interferometer um+L eine zugtzliche PhasetAr = ! n(I 2)i N(t¢) xL=c
Mechanische Schwankungen der optischen Komponenten, oderaBtlageschwankungen
kdnnen die e®ektive Dicke der dispersiven Komponenten im Interbmeter geringlgig
Andern und so diese Veinderung der WeddngeL im dispersiven Material bewirken. In
Tabelle'1.3 ist die mtige Dickerénderungszf/ll2f von verschiedenen dispersiven Materialien
aufgelistet, mit der eine VeAnderung der gemessenen Phader um 2Y.erreicht werden
kann.

Mit den Werten aus der genannten Tabelle ergibt sich beispielsige, dass erst eine
transversale Strahllageverschiebung von 3,1 mm auf einem mif50 gekeilten Saphir{
Substrat die gemessene Phasféi ot um 2% verschiebt. Da alle in den aufgebauten f{
2f{Interferometern verwendeten dispersiven Komponentenregn vergleichbaren oder Klei-
neren Keilwinkel aufweisen, und solche gro%en Strahllagesativangen im Fokus auszu-
schlie¥sen sind, kann dieserdgliche Messfehler der f{2f{Interferometer im Frequenzbeiah
vernachBssigt werden. Aus demselben Grund sind durch die relativ kurzeruttwege im
Interferometer (kivzer als 1 m, vgl. Kap.' 3.2.1 und 3.3/1) auch Phasenmessfehlerah
Luftdruckschwankungen zu vernactdssigen.
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1.3.4 Grenzen des f{2{{Messprinzips

Die ultimative Grenze v CEO{Phasenmessungen mit f{2f{Interferometern liegt im f{&{
Messprinzip selbst begindet. Diese Messmethode misst im Idealfall, also aiglich des
oben diskutierten additiven Werts des Gangunterschieds zwien den Interferometerar-
men, die GBYael |

Ao =2¢A0 1) 0 Al o) YVaA(l o) =1 Ag (1.24)

Dieser Messwert entspricht aber nurir glatte spektrale Phasen A(! ) = const:) exakt
dem Wert der CEO{PhaseA,, der bei der TrAgerfrequenz! , de niert ist. F v andere
spektrale Phasen, alsodi nicht exakt Fourier{limitierte Lichtpulse, ergeben sich Abwei-
chungen zwischen dem mit der f{2f{Technik gemessenen Phasertwér, » und der realen
CEO{Phase A,.

Auf zwei Konsequenzen aus dieser prinzipiellen Limitation dd&f{Messprinzips soll
hier kurz eingegangen werden:

Systematischer Messfehler der f{2f{Technik bei Dispersio n

Es verursacht einen systematischen Messfehler, wenn die CEO{Phasees Lichtpulses
durch DickenAnderung eines dispersiven Materials, z. B. durch ein Paar Glasle, ve@ndert
wird [Dom04, PauO5b]. Die CEO{Phase des Lichtpulses \&mdert sich dabei nach Glei-
chung (1.18). Die gemessene f{2f{Phase hingegéndert sich schon nach der #nge

LHZf_% c
Par n(t2r)i n(ty)

2Va (1.25)

um 2% Dabei ist n der Brechungsindex des Materials. In Tabelle 1.3 sind die Werte®n
L%, 2 fiév die in dieser Arbeit verwendeten Materialien notiert, sie sih identischf mit den
Werten zur Phasemnderung durch Interferometer{interne Dispersiornderungen aus Ab-
schnitt1.3.3. Man erkennt in dieser Tabelle, wie sich die Wertgeutlich unterscheiden von
den in Tabelle[1.1 notierten Werten zurAnderung der CEO{Phase um 2 beispielsweise
betragt der Unterschied der beiden Wertedr Quarzglas ca. 30%.

®Die angegebenen Werte ér szf/ff gelten nur exakt filv ultrakurze Pulse, deren f{2f{Phase direkt

gemessen wird, alsogr Pulse, die schon ein oktavbreites Spektrum haben. Falls aber zwischen der CEO{
Phasernderung des Lichtpulses mittels Dispersion und der Messung der CEO{Phase mit einem f{2f{
Interferometer noch ein nichtlinearer optischer Prozess zur spektralen Verbreiterungles Pulses statt n-
det, dann entsteht ein komplexer Zusammenhang zwischen dem spektralen Phasenverlauf des sad vor
der Verbreiterung und dem danach. Dann idnnen nur noch alle beteiligten nichtlinearen Prozessegi die
gegebenen experimentellen Bedingungen numerisch simuliert werden, um herauszu nden wie sich diesD
persion des Eingangspulses exakt in der gemessenen f{2f{Phase niedergégitl Die angegebenen Wertedr
L5,* kénnen auch in diesem Fall als erste Bherung verwendet werden.
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Systematischer Messfehler der f{2f{Technik bei Selbstpha senmodulation
und Selbstaufsteilung

Es entsteht au%.erdem ein systematischer Messfehler, wenn die CE¥$e eines Licht-
pulses veAndert wird durch PulsintensitdtsAnderung in einem nichtlinearen Medium, in
dem Selbstphasenmodulation (SPM) und Selbstaufsteilung stattden (vgl. Kap.[1.1.3
und[1.2.3).

Bei Selbstphasenmodulationdert sich die CEO{Phase des Pulses in Almgigkeit
von der Pulsintensi#t nach den Gleichungen/(1.8) und (1.19). Da die SPM einen skar
strukturierten spektralen Phasenverlauf im Ausgangspuls erzetigésst sich die Wirkung
einer Intensitdtsschwankung auf die gemessene f{2f{Phase, also auf die spektrdiiasen
an den Randern des Spektrums bei den Lichtfrequenzen f und 2f, nichinfach analytisch
angeben. Eine numerische Simulation dieses Prozesses mit eilgpiit{Step{Fourier Algo-
rithmus [Kil05] ergab in der Umgebung der nichtlineare Phaseon Ay = 3,4 ¥ wie sie
in der verwendeten Kapillare auftritt (Kap. 2.3.2), eineAnderung der f{2f{Phase, die um
einen Faktor von 4 kleiner ist als dieAnderung der CEO{Phase.

Untersucht man den Ein°uss derSelbstaufsteilungm Zusammenwirken mit der SPM
auf dieselbe Weise numerisch, so ergibt sialrfdie in der verwendeten Kapillare auftreten-
den Pulsintensiéiten eine Anderung der gemessenen f{2f{Phase in Aldimgigkeit von der
Pulsintensitat, die ca. #infmal gré¥ser ist als didnderung der CEO{Phase (s. Fu¥snote 23
in Kap. 3.3.4). Damit dominiert die Selbstaufsteilung in diesa Fall mit ihrem Ein°uss
auf den systematischen Messfehler des f{2f{Interferometerseatinderen dort auftretenden
E®ekte.

Trotz der genannten Grenzen des f{2f{Messprinzips ist diese apthe Technik momen-
tan noch die einfachste bekannte Methode zur Bestimmung der C§Phase von Lichtpul-
sen@ber ZeitrAume von Millisekunden bis zu Stunden. Atomphysikalische Messtheden
der CEO{Phase verlangen einen wesentlich @§rseren apparativen Aufwand mit einem Va-
kuumsystem und Teilchendetektoren. Sie b@tigen auch mindestens Integrationszeiten von
einigen Sekunden. Mit anderen phasenafihgigen E®ekten konnten bis jetzt noch kein mit
der f{2f{Technik vergleichbares Signal{zu{Rausch Verfltnis erzielt werden.

1.4 Wbersicht phasenabh Angiger E®ekte

In diesem Abschnitt wird eine kurzeBbersicht Bber die bisher ved®entlichten physika-
lischen E®ekte gegeben, die von der CEO{Phase eines Lichtpuladhédngen. Die vor-
gestellten Prozesse reagieren damit direkt auf den Verlauf dekektrischen Feldes dieser
Lichtpulse, sie mitteln nicht dber dessen Schwingungsperiod& ¢ 3 fs).

Zu Beginn seien kurz die optischen Messverfahren genannt, mitnde die CEO{Phase
bestimmt werden kann. Diese optischen Verfahren beruhen aufrddessung der Lichtin-
tensitdt mit Hilfe einer Photodiode hinter einem mehr oder wenigeraborierten optischen
Aufbau. Diese Verfahren sind:

2 Die spektrale Interferenz zwischen einem Lichtpuls und einefmg@glicherweise An-
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Abbildung 1.5 : Richtungs{Asymmetrie eines linear polarisierten kurzenLichtpulses mit gau¥a-
férmigem Spektrum bei verschiedenen Pulsdauerndf den maximal asymmetrischen Lichtpuls
(Ag = 0). Aufgetragen ist das Verh#ltnis zwischen maximalem E{Feld in positive (") und in nega-
tive (#) Richtung, und dasselbe Vertaltnis fir die schnell oszillierende Momentanintensisét | des
Lichtpulses und ihr Quadrat |12. Man erkennt, wie diese Asymmetrie £ ultrakurze Lichtpulse

relevant wird.

geren) Referenzpuls bekannter CEO{Phase [Lep95]. Damit kaxler Unterschied zwi-
schen den CEO{Phasen der beiden Pulse bestimmt werden.

2 Die interferometrische Kreuzkorrelation (zweiter Ordnuny zwischen einem Licht-
puls und dem darau®olgenden Lichtpuls durch Frequenzverdupng hinter einem
Michelson{Interferometer [Xu96]. Hiermit kann die CEO{Phaseénderung ¢A von
Puls zu Puls, und daraus die CEO{Frequenz, bestimmt werden.

2 Die Selbstreferenzierung eines Lichtpulses durch Interfeeunterschiedlicher Harmo-
nischer, wie z. B. die f{Of{Interferenz [Fuj05a, FujO5b], d@ f{2f{Interferenz [Jon0O,
Hel03], oder die 2f{3f{Interferenz [Mor01]. Dieses Messprimezwurde in Abschnitt
1.3.1 diskutiert.

1.4.1 Spitzenfeldst Arke und CEO{Phase

Einige der im Folgenden genannten phasenatahgigen E®ekte beruhen auf deAumlichen
Asymmetrie des zeitlichen Feldverlaufs ultrakurzer Lichtplse. In Abbildung[1.5 ist darge-
stellt, wie stark sich die maximale Feldsivke eines linear polarisierten Lichtpulses in die
beiden entgegengesetzte Raumrichtungen unterscheidet. Pegse, die direkt auf das elek-
trische Feld von Lichtpulsen reagieren, bzw. auf die schnellni@rende Momentanintensift
oder deren Potenzen, #nnen deshalb auch eine solche Richtungs{Asymmetrie aufweisen.
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Diese unterschiedlich groYzen Spitzenfeldsten in entgegengesetzte Raumrichtungen
kédnnen die Phasenah#ingigkeit der folgenden Prozesse nur motivieren. Oft ist der ggm-
te zeitliche Verlauf des elektrischen Lichtfeldes, der siclivf Pulse mit unterschiedlicher
CEO{Phase unterscheidet, wichtig, um die Details dieser phasabhdngigen Prozesse zu
verstehen.

1.4.2 Phasenabh Angige E®ekte in der Atomphysik

Die meisten bekannten physikalischen E®ekte, die von der CEO{&e ablingen, stammen
aus der Atomphysik. Hier sind zu nennen:

Einfachionisation von Edelgas{Atomen

Bei der Einfachionisation von Edelgas{Atomen durch Mehrphanen{Prozesse mit linear
polarisierten ultrakurzen Lichtpulsen Hngt zum einen die Gesamhlrate der in die beiden
Polarisationsrichtungen emittierten Photoelektronen von dr CEO{Phase der ionisierenden
Lichtpulse ab. Zum andern lngen auch die Energiespektren der Photoelektronen, die aus
Rekollisionsprozessen stammen, von der CEO{Phase ab [Pau03]. Aesd#im Prozess wurde
zuerst fberhaupt eine Abhngigkeit von der CEO{Phase beobachtet [Pau01]. Der E®ekt
wird genutzt fiv die Bestimmung der,absoluten Phase\ mit der sog, Stereo{ATI\ Me-
thode. Auf die Theorie des Prozesses wird in Kapitel 4.2.her eingegangen. Im Rahmen
dieser Arbeit wurde dieser Prozess an Neon{Atomen untersucht (Kag.2).

Auvserdem wurde bei Argon an den Energiespektren der Photoelekien eine Interfe-
renz zwischen Elektronen beobachtet, die zu zwei unterschiielen Zeitpunkten freigesetzt
wurden [Lin05].

Neuerdings wurde auch die schon seit einigen Jahren vorausgesa@EO{Phasenab-
hAngigkeit [Die00] der Emissionsrichtung von Photoelektronemei lonisation mit zirkular
polarisierten ultrakurzen Lichtpulsen an Argon{Atomen beobahtet [Smo06].

Nichtsequentielle Doppelionisation von Argon{Atomen

Bei der nichtsequentiellen Doppelionisation von Argon{Atome wurde in der Verteilung
der lonenimpulse eine deutliche Phasenafdhgigkeit beobachtet [Liu04]. Die Theorie dieses
Prozesses wird in Kapitel 4.2.2 diskutiert. Der E®ekt konnte im &men dieser Arbeit
erstmals auch an Neon{Atomen beobachtet werden (Kap. 4.2).

Erzeugung von Hohen Harmonischen

Fokussiert man einen intensiven ultrakurzen Lichtpuls in einerdédnntes Edelgas, so#nnen
die Photoelektronen, nachdem sie im elektrischen Lichtfeldngrgie gewonnen haben, mit
dem Mutterion rekombinieren und dabei elektromagnetischetr@hlung im XUV{Bereich

(» 100 eV Photonenenergie) emittieren, die sogenanntgHohen Harmonischen\. Das Fre-
guenzspektrum dieser Strahlung #ngt im mittleren Energiebereich und besonders auch
im hochenergetischercut{o® Bereich von der CEO{Phase des ionisierenden Lichtpulses
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ab [Bal03a]. Mit passend gedhlter CEO{Phase kBnnen auch isolierte XUV{Pulse mit bis
zu 250 as Dauer (1 as = 10" s) erzeugt werden [Kie04].

Photo{Dissoziation von D  ,{Molek Alen

Bei der Photo{Dissoziation von Q{Molekilen beein°usst die CEO{Phase des Lichtpul-
ses die Emissionsrichtung der D{Fragmente, die durch Rekollision eines Photoelektrons
entstehen [KIi06].

1.4.3 Andere phasenabh Angigen E®ekte
Folgende CEO{phasenabingigen E®ekte auYerhalb der Atomphysik sind bekannt:

Interferenz der Ein{ und Zweiphotonenabsorption im Halble iter

In Halbleitern mit passender Bandéficke, kBnnen ultrakurze Pulse mit oktavbreitem Spek-
trum auf zwei unterschiedlichen Wegen Elektronen vom Valeband ins Leitungsband he-
ben: durch Absorption eines einzigen kurzwelligen Photons, eddurch Zweiphotonenab-
sorption im langwelligen Spektralbereich. Diese beidendglichen Prozesse sind kdent
und féhren zu Interferenze®ekten im erzeugten Photostrom.

Die AbhAngigkeit des Photostroms im Halbleiter LT-GaAs von der CEO{Phse der
Lichtpulse wurde gemessen [Bt04, For04] und konnte auch schon zur CEO{Phasenstabi-
lisierung eines Laseroszillators verwendet werden [Roo05].

Feld{induzierte Photoemission von Elektronen aus einer Go Id{Ober® Ache

Die Starke der Feld{induzierten Photoemission von Elektronen ausirer Gold{Kathode
hAngt von der CEO{Phase der Lichtpulse ab. Dieser E®ekt wurde mitirer Lock{In{
Technik an phasenstabilisierten Lichtpulsen beobachtet [Dom0 Apo04].

Erzeugung von THz{Strahlung im Luftplasma

Erzeugt man mit einem intensiven ultrakurzen Lichtpulse ein Rsma in Luft, so emittiert
dieses kurzzeitig Strahlung im THz{Bereich. Der Feldverlauflieses THz{Strahlungspulses
hangt von der CEO{Phase des ionisierenden Lichtpulses ab. Durbtessung der Sarke und
PolaritAt der THz{Strahlung kann die , absolute Phase\ der Lichtpulse bestimmt werden.
Die Theorie dieses E®ektes wird in Kapitel 4.1.1 auifrlicher diskutiert. Der E®ekt konnte
im Rahmen dieser Arbeit erstmals experimentell beobachtet wagn [Kre06] (s. Kap! 4.1).
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Kapitel 2

Aufbau des Lasersystems

Um die beabsichtigten phasenaldngigen Experimente durchfhren zu kdnnen, sind in-
tensive ultrakurze Lichtpulse mit kontrollierter CEO{Phase rétig. Da ein Lasersystem zur
Erzeugung dieser Pulse nicht als Ganzes kommerziell altlich ist, wurde es im Rahmen
dieser Arbeit neu aufgebaut.

Ausgangspunkt hierfir war ein kommerzielles Titan{Saphir Multipass{Verstrkersys-
tem. Es wurde ein neuer Seed{Oszillato#f diesen Versirker konstruiert (Abschnitt 2.1),
der ultrakurze Lichtpulse erzeugt und der die CEO{Phasenstalsierung dieser Pulse er-
laubt. Mit dem Multipass{Verst arker werden diese Lichtpulse auf dielf die Experimente
ndtigen Pulsenergien gebracht. Dazu wurde der vorhandene Strker fiv die Verwen-
dung mit dem neuen Seed{Oszillator angepasst (Abschnitt 2.2). \Werhin wurde ein neu-
er Kapillar{Spiege{Kompressor aufgebaut (Abschnitt 2.3), umdie Pulse des Multipass{
Verstérkers auf eine Dauer von nur 6,5 fs zu vedikzen, wie sie zur Beobachtung CEO{
phasenabléngiger E®ekte notwendig ist. Die Phasenstabilisierung diesesamten Laser-
systems wird in Kapitell3 erAutert werden.

2.1 Aufbau des Titan{Saphir Seed{Oszillators

Wegen seiner extrem gro¥sen Ve#gkungsbandbreite von 100 THz | dies entspricht einer
Bandbreite von 217 nm um die Zentralwelledinge von 800 nm | ist Titan{dotierter Saphir
das am weitesten verbreitete Gewinn{Material in Ultrakurzpils{Laser{Oszillatoren und
wird hauptsAchlich in der Forschung verwendet. Mit einem solchen Laser wien auch die
momentan kivzesten Lichtpulse (4,2 fs) direkt aus einem Oszillator erzeufBin05].

Um den aufgebauten Laser{Oszillator im weiteren Verlauf sowoldum Seeden des
Multipass{Verstarkers zu nutzen als auch seine CEO{Phase stabilisieren zérken, muss-
ten folgende Anforderungen an ihn gestellt werden: Die Repttinsrate sollte bei etwa
80 MHz liegen, die spektrale Bandbreite des erzeugten Lichigas sollte 40 nm nicht un-
terschreiten und die Durchschnittsleistung musst@ber 450 mW liegen. Weiterhin sollte
die Gruppenlaufzeit des Resonators feinabstimmbar sein. Eigenaue Begindung dieser
Anforderungen erfolgt in den jeweiligen Abschnitten.
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2.1.1 Pumpgeometrie

Als aktives Laser{Medium wird ein Titan{dotierter Saphir{Kr istall® mit einer Dotierungs-
konzentration von 0,25% verwendet. Der Kristall wird mit Hile eines Peltier{Elements auf
einer wassergadhlten WaArmesenke und eines elektronischen Regelkreises auf einer -Tem
peratur von 12*C gehalten.

Der Titan{Saphir Kristall wird bei einer Wellenl Ange von 532 nm optisch gepumpt
mit einem frequenzverdoppelten Neodym{Vanadat Dauerstri({hase. Der optische Kopf
dieses kommerziellen Pumplasers ist wassergk und wird bei einer Ausgangsleistung
von 8 W betrieben.

Der nahezu beugungsbegrenzte Pumpstrahl @& 1:1) durchlduft zuerst einen akusto{
optischen Modulator (AOM in Abb.[2.1), der fiv die spAtere Phasenstabilisierung étig ist
(s. Kap. [3.1). Danach wird er mit einer achromatischen Linse ddn den & diese Wel-
lenlAnge transparenten Pumpspiegel hindurch in den Titan{SaphiKristall fokussiert, der
im Brewster{Winkel getro®en wird. Der Ee{Fokusdurchmesser in der sagittalen Ebene
des Kristalls betrdgt hierbei 25,61 m und es werden 5,5 W des Pumplichts im Kristall
absorbiert.

Mit der verwendeten Pumpleistung von 8 W erlt man einen Ausgangsstrahl des
Titan{Saphir Lasers, dessen transversales Strahlpro [ sich sehr gutit einer Gau¥smode
beschreibenAsst. Wird die Pumpleistung allerdings weiter erbht, so ergeben sich Proble-
me durch die thermische Linse im Saphir{Kristall, die eine Bhlung des Kristalls auf eine
Temperatur unterhalb des Taupunktes der Umgebungsluft erfderlich machen wirden.
Bei Verzicht auf diese aufwendige Bhlung lAsst sich der Laser dann nur mit einem trans-
versalen Strahlpro T zum Pulsen bringen, das sich am besten mit eivuntereinander lie-
genden Ellipsen beschreibeds$st. Zum Seeden des Multipass{Verditkers muss der Laser{
Oszillator aber in der transversalen Grundmode laufen, dahetdibt die maximal m@gliche
Pumpleistung auf 8 W beschénkt.

2.1.2 Laser{Resonator

Der Resonator des Seed{Oszillator ist in linearer Standard{&nordnung aufgebaut und
ist in Abb. 2.1/ schematisch dargestellt. Zwei Hohlspiegel fokussierdie transversale Reso-
nator{Mode im Gewinn{Kristall auf einen sagittalen 1=¢/{Modendurchmesser von 28 m.
Die einfache Gesamfinge des Resonators ist mit 1,95 m so gaklt, dass sich eine Puls-
wiederholrate f e, von 77 MHz ergibt und das ArmAngen{Verhaltnis ist mit 1 : 2,1 gut
geeignet i die Kerrlinsen{Modenkopplung.

Ein Endspiegel des Resonators ist als Auskoppelspiegel mit 20% Aseission ausgelegt
und mit einem Winkel von 0,5 gekeilt, um s#Brende Re°exe von der Bckseite zu vermei-
den. Um den durch diesen Keil erzeugterAumlichen Chirp auszugleichen, durctduft der

LAuYsere Abmessungen des Kristalls im Brewster Schnitt: 5 mm x 5 mm x 2 mm (geometriser Weg
entlang des Laserstrahls: 2 mm)
2\erdi{V10 (maximale Ausgangsleistung 10 W), Firma Coherent, USA
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Abbildung 2.1 : Aufbau des Seed{Laseroszillators. (AOM: akusto{optisclker Modulator; L: achro-
matische Linse (f = 70 mm); K: Titan{Saphir Kristall; M1 und M 6: plane dielektrische Spiegel;
M2 und M3: konkave dispersive Spiegel (f = 50 mm); M4 und M5: pane dispersive Spiegel; GK:
Keile aus Quarzglas; OC: Auskoppelspiegel (T = 20%); KP: gekiltes PlAttchen aus Quarzglas;
ST: Strahlteiler 25:75)

ausgekoppelte Laserstrahl direkt hinter dem Auskoppler ein gt gekeiltes und umgekehrt
montiertes Quarzglaspttchen.

Um einen nmAglichst stabilen Pulsbetrieb des Lasers zu edglichen, ist der gesamte
Aufbau inklusive des Pumplasers und der Phasenstabilisierung dészillators auf einer
massiven und wassergéklten Lochrasterplatté aus Invar{Aluminium montiert und von
einer luftdichten Kiste umgeben.

2.1.3 Dispersion und Modenkopplung

Der aufgebaute Laser{Oszillator Auft im kontinuierlich modengekoppelten Betriebszu-
stand, wobei die Modenkopplung durch eine Kerr{Linse im Gewn{Kristall erreicht wird
(zur Kerr{Linsen Modenkopplung s. [Spe91, Kr98]). Das Zusammenspiel von negativer
Gruppenlaufzeitdispersion im gesamten Resonator und Selbstgleamodulation im Saphir
bestimmt die Pulsformung, daher Auft anndhernd ein optisches Soliton im Resonator um
(zur solitéren Pulsformung s. [Bra91]).

Um die filr den Puls{Betrieb des Lasers fitige negative Gruppenlaufzeitdispersion des
gesamten Resonators zu erreichen, wird die positive DispersioasdSaphir{Kristalls und
der Glaskeile im Resonatomberkompensiert durch die negative Dispersion der gechirp-
ten Resonatorspiegel (zu gechirpten Spiegeln s.4#01]). Die Glaskeile sind hierbeidr die
Feinabstimmung der gesamten Gruppenlaufzeitdispersion vemgbar, werden aber eben-
falls in der Phasenstabilisierung (s. Kap. 3.1 die Feinabstimmung der Gruppenlaufzeit

3Abmessungen: 49 cm x 89 cm, Dicke 5 cm
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Abbildung 2.2 : Gruppenlaufzeitdispersion (GDD) des Laserresonators ua optisches Spektrum
des Ausgangspulses in logarithmischer Darstellung. (Dielkinen Modulationen am Maximum des
Spektrums sind ein Messartefakt. Zur Berechnung der Resottar{GDD wurde die Dispersion der
in Abb. 2.1]genannten dispersiven Spiegel sowie von 4 m Luf mm Quarzglas und 4 mm Saphir
addiert.)

bendtigt. Die genauen Dispersionseigenschaften der in AbbildundlZyenannten dispersiven
Resonator{Spiegel sind in [Dra04] beschriebén

In Abbildung 2.2 ist die Gruppenlaufzeitdispersion eines gesaemnt Resonatorumlaufs
dargestellt, sie setzt sich zusammen aus der Dispersion des Sagfigtalls, der Glaskeile,
der Luft im Resonator und der dispersiven Spiegel. Dabei wurdete dispersiven Spiegel
so ausgewhlt, dass eine Gesamtdispersion erreicht wird, diber einen niglichst gro¥aen
Wellenldngenbereich auf einem konstanten negativen Wert | hier ca. 00 & | bleibt.

An dem Ausgangsspektrum des Lasers in linearer Darstellung (Abb. R.&nn man
erkennen, dass sich der Intengdtsverlaufi (! ) dieses Spektrums im Wesentlichen noch mit

(1) =sech?(! | !o) (2.1)

beschreibendsst, wie man es#r ein optisches Soliton mit der Zentralfrequenk o erwartet.
Allerdings ist auch schon deutlich die Tendenz zu einer Verbterung in der spektralen
Spitze zu erkennen. Man be ndet sich hier ardbergang zwischen der Pulsformung durch
ein reines optisches Soliton und der durch ein sadjspersion{managed solitofChe99], &
solche noch Krzeren Pulse wird ein rechteckiger Verlauf des Spektrumswertet.

4genaue Bezeichnung der dispersiven Spiegel in Abbildung 2.1: M1 und M6: TyslR800, M2 und M4:
Typ Felix, M3: Typ Herriott, M5: Typ Grin. Die Typen Grin, Felix und Herriott sind Eigenentwicklungen
der Arbeitsgruppe, der Typ HR8O0O ist ein dielektrischer Spiegel mit geringer Dispersion und wird von der
Firma Layertec (Deutschland) vertrieben.
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Abbildung 2.3 : optisches Spektrum des Laser{Oszillators in linearer Dastellung und (gestri-
chelt) ein least square t mit dem Sech{Spektrum nach Formel {2.1). Die gewichtete Zetralwel-
lenlAnge dieses gemessenen Spektrums liegt bei 805 nm und die lduer betégt im Fourier{
Limit 20 fs.

Die Transmissions{Verluste liegendr alle im Resonator verwendeten Spiegeln zwischen
720 nm und 910 nm jeweils deutlich unter 1%. Daher ist die Bretdes Ausgangsspek-
trums nicht durch diese Re°exionsbandbreiten besclnkt sondern wird durch den oben
genannten Pulsformungsmechanismus bestimmt, und somit durchrd®erlauf der Disper-
sionskurve in Abbildung 2.2. Man erkennt dort, wie der Hauptteildes Spektrums in der
.Dispersionsmulde\ um 810 nm zu liegen kommt. Weiterhin sieht maom 712 nm und
911 nm deutlich die sogenannteKelly sidebandqBra93], die von einem spektralen Interfe-
renze®ekt durch den periodischen Wechsel der Dispersionseigeaiféeh verursacht werden,
die ein Lichtpuls beim Umlauf im Resonator edhrt.

2.1.4 Ergebnisse

Zusammenfassend erzeugt der im Rahmen dieser Arbeit neu aufgabauaser{Oszillator

Lichtpulse mit folgenden Eigenschaften: Die Pulswiederhobe betragt 77 MHz und die
Zentralwellenlnge liegt je nach Justage zwischen 805 nm und 815 nm. Das optis&pek-
trum hat eine volle Halbwertsbreite von 40 nm bis 58 nm (s. Abb. 2)3Dieses Spektrum
unterstdizt (im Fourier{Limit, s. Kap. eine Pulsdauer von 19 fshis 22 fs. Da die
genaue Pulsform dv das Seeden des Multipass{Verétkers nicht von Belang ist, wurde
auf eine Messung der wirklichen Pulsdauer durch eine Autokoration oder SPIDER (vgl.

Kap. 2.3.3) verzichtet. Die mittlere Ausgangsleistung des Lasebetrdgt 430 mW bis 530
mW, was einer Pulsenergie von 5 nJ bis 6 nJ entspricht. Von dieskeistung stehen 75%
zum Seeden des Verdtkers zur Verfdgung, dashbrige Licht wird fir die Phasenstabilisie-
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rung des Oszillators begtigt (s. Kap. 3.1).

Dieser Laser{Oszillator liefert unter normalen Laborbedingugen éber einen langen
Zeitraum gleichbleibend stabile Laserpulse: Normalerweise ishe wéchentliche Justage
der Endspiegel und eine monatliche Anpassung des Hohlspiegel{Abxtas und der Kris-
tallposition fir die Kerrlinsen{Modenkopplung ausreichend.

2.2 Multipass{Verst Arker

Die Laserpulse aus dem oben beschriebenen Seed{Oszillator warith einem kommerziellen
MuItipass{VerstArkersyster@ nachverst#rkt, um sie auf eine Pulsenergie zu bringen, digf
die durchgefihrten Experimente ausreicht.

Hierzu wird der Laserstrahl aus dem neu aufgebauten Seed{Os#itir an Stelle des
mit dem Verstarkersystem mitgelieferten Seed{OsziIIatd?sin den Multipass{Verstarker
eingekoppelt. Um einen stabilen Betrieb des Vewitkers zu gevéhrleisten, ist hierbei eine
Leistung von mehr als 350 mW #tig, was die genannte Anforderung an die Ausgangsleis-
tung des Seed{Oszillators begindet (vgl. Kap. i Dieser Laserstrahl durctuft zuerst
ein Teleskop aus zwei achromatischen Sammellindeam den transversalen Strahlparame-
ter auf den v den Verstrker erforderlichen Strahldurchmesser anzupassen. Danaclyfo
eine Halbwellenplatte und ein Periskop, um diegf den optischen Isolator mtige Polarisa-
tionsrichtung einzustellen.

Der Multipass{Verstarker besteht aus drei aufeinanderfolgenden Stufen. In derse
ten Stufe wird der Puls durch einen Glasblock und dispersive ®gel zeitlich gedehnt
(Puls{Stretcher), in der zweiten wird er dann in neun Durch@ngen durch einen optisch
gepumpten Titan{Saphir Kristall verstarkt, und in der dritten Stufe wird er mit einem
Prismen{Kompressor wieder zeitlich komprimiert (Puls{Komprasor). Weiterhin reduziert
eine Pockels{Zelle zwischen dem vierten und dendfiten Durchlauf durch das Versfr-
kungsmedium die Pulswiederholrate auf 2,8 kHz.

Eine genauere Beschreibung des Aufbaus dieses Multipass{VArkers soll im Rahmen
dieser Arbeit nicht erfolgen, es wird hierzu verwiesen auf [06]. Es sind nur zwei relevante
Anderungen gegefiber demiblichen kommerziellen Aufbau zu nennen: Zum einen musste
ein spektrales Filter zur Vergb¥serung der spektralen Breite innerhalb des Puls{Stretchers
entfernt werden, um die Seed{Leistung zu edhen. Und zum anderen wurde die Triggerung
der schon ervéhnten Pockelszelle im Rahmen der Phasenstabilisierung des Lragstems
modi ziert (s. Kapitel 3.2).

Im Folgenden wird noch auf zwei speziellere Probleme im Zusamnmang mit dem
Multipass{Verstarker eingegangen, die die am Anfang des Kapitels genannte Amferung
an das Spektrum des Seed{Oszillator be@nden.

STitan{Saphir Multipass{Verst Arkersystem,Femtopower Compact Pro\ der Firma Femtolasers, Wien,
und als gepulsten Pumplaser den gtegeschalteten Nd:YAG{Laser ,,Corona\ der Firma Coherent.
6Titan{Saphir Laseroszillator , Femtosource Scienti ¢ Pro\ mit dispersiven Resonatorspiegeln, Firma
Femtolasers, Wien. (Pulsdauer> 10 fs, spektrale Bandbreite» 120 nm FWHM, Zentralwellenldnge 795 nm)
’Brennweite f = 80 mm

30
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2.2.1 Zerst drschwelle des Verst Arker{Kristalls

Wenn ein optischer Lichtpuls mit urspinglich °acher spektraler Phase (d. h. Fourier{
limitiert) durch ein dispersives Medium propagiert, so akkumiliert er dabei einen spektra-
len Phasenverlauf, den sogChirp, der zu einer zeitlichen Vedngerung des Pulsesifirt
(vgl. Kap. 1.1.2).

Das Prinzip derChirped Pulse Ampli cation (CPA) des verwendeten Versirkersystems
beruht darauf, den nahezu Fourier{limitierten Eingangspu aus dem Laser{Oszillator mit
anfanglich einigen Femtosekunden Dauer durch den Durchgang dbrein stark dispersi-
ves Mediunf zeitlich auf einige Pikosekunden zu dehnen. Der solchermaY.enéngerte
Puls hat auch eine dementsprechend geringere Spitzeninteéﬂ im Fokus innerhalb des
Verstarkungskristalls, und dort kann er nun bis knapp unter die Zergrschwelle dieses
Kristalls verstarkt werden.

Weil der neu aufgebaute Seed{Oszillator eindthstens halb so breites optisches Spek-
trum liefert, wie der fiv diesen Versfrker vorgesehene Seed{Oszillator, gilt es darauf zu
achten, in diesem Fall nicht die Zergirschwelle des Verdrkerkristalls zu@berschreiten und
den Kiristall an der verwendeten Stelle unbrauchbar zu machen

Wie man an Gleichung [(1.6) sieht, resultiert ein doppelt so lamy Eingangspuls bei
gleichbleibender Dispersion in einem halb so langen Puls nackna Puls{Stretcher. Hier-
bei muss bericksichtigt werden, dass eine Zemdtung des Versfirker{Kristalls nur beim
letzten Durchgang des Pulses durch den Kristall zu erwartenase, da dort der Puls am
stArksten ist. Zu diesem Zeitpunkt wurde das Spektrum des Eingasigulses aber schon we-
sentlich eingeengt (s. folgenden Abschnitt). i die Berechnung der kritischen Intensit
im Verstarkerkristall ist also die Fourier{limitierte Pulsdauer des schn verstarkten Pulses
zu verwenden.

Es wird sich im folgenden Abschnitt zeigen, dass das weniger aldthso breite optische
Spektrum des neuen Seed{Oszillators im Vedstker{Kristall an der relevanten Stelle nur zu
einer um ca. 50% Bheren Spitzenintensit fihrt. Insgesamt hat sich herausgestellt, dass
eine spektrale Bandbreite des Seed{Oszillators von mindesse#0 nm FWHM ausreichend
ist, um eine Bescladigung des Versirker{Kristalls in diesem Aufbau zu vermeiden. Der
neue Seed{Oszillator kann also mit dem vorhandenen Veggkersystem zusammen verwen-
det werden, ohne dass der Puls{Stretcher und damit auch der B§Kompressor modi ziert
werden méssen.

2.2.2 Spektrale Einengung im Verst  Arkungsprozess

Wahrend des Versiirkungsprozesses im Titan{Saphir Kristall ‘ndet | wie schon erwahnt
| eine spektrale Einengung (gain narrowing) des versfrkten Pulses statt. Dies resultiert
aus dem spektralen Verlauf des Veratkungsfaktors in diesem Material.

8zweifacher Durchgang durch 5 cm SF57 Glas, Gesamt{GDD = 22300 fsbei 800 nm

9maximal resultierende Spitzenleistung im Versgirker{Kristall: Epys=¢us = 300 MW. Da der Strahlra-
dius beim letzten Durchgang durch den Kristall nicht bekannt ist, kann kein Wert f i die Spitzenintensitét
angegeben werden.
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Abbildung 2.4 : Numerische Simulation der Pulsveringerung durch spektralen Einengung @ain
narrowing) eines Lichtpulses mit Sech{Spektrum bei der Versiirkung in einem Titan{Saphir Kris-
tall (! o = 2%c=795 nm und® = 2%130 THz, s. Gl.[2.2). Die Pulsenergie wird um einen konstante
Faktor von 230000 versfrkt. a) AbhAngigkeit der Fourier{limitierten Pulsdauer des Ausganggul-
ses von der Fourier{limitierten Pulsdauer des Eingangspues bei konstanter Zentralwellerdnge.
b) AbhAngigkeit der Fourier{limitierten Ausgangspulsdauer von der Zentralwellenlange des Ein-
gangspulses bei konstanter Pulsdauer des Eingangspulses.

Der Verstarkungsfaktor g des homogen verbreiterten Lasermaterials Titan{Saphir wik
@blicherweise durch ein Lorentz{Pro1 ([Dem93], Formel 3.8angerhert:

°=2Y4
(i 1o+ (=27

Dabei sind! ¢ = 2¥£=795 nm die Zentralfrequenz und = 2%.¢98 THz die volle Halbwerts-
breite des Versfirkungspro Is [Sve98].

Berechnet man mit Formel [(2.2) die spektrale Einengung ein&ech{Pulses durch die
Verstarkung in Titan{Saphir, so erhdlt man eine Abrangigkeit der Fourier{limitierten Aus-
gangspulsdauer sowohl von der Fourier{limitierten Pulsdauerea$ Eingangspulses sowie
von dessen Zentralwelledinge (s. Abb/ 2.4). Der Versirkungsfaktor der Pulsenergie wur-
de hierbei konstant auf einem Wert von 230000 gehalten, wie dem experimentellen
Aufbau entspricht. In der Abbildung ist zu erkennen, dass eine Vdopplung der Fourier{
limitierten Eingangspulsdauer von 10 fs auf 20 fs lediglichre Verlangerung des Fourier{
Limits des Ausgangspules um 50% bedeutet. Weiterhin sieht managk sich die vom
Verstarkungsmaximum weg verschobene Zentralwell@mge des neuen Seed{Oszillators von
810 nm positiv, d. h. verkvzend i die Fourier{limitierte Pulsdauer, auswirkt.

Bei dieser numerischen Berechnung wurde einedéfiere Verdérkungsbandbreite von
° = 2¥4130 THz angenommen, denn dieser Wert reproduziert am besten digerimentell
beobachtete spektrale Einengung, wie sie in Abbildung 2.5 dagellt ist. Das kann damit
erklart werden, dass diese breitere Lorentz{Kurve in dem hier relenten Bereich eng um die

o(t) =

(2.2)
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spektrale Leistungsdichte (normiert)
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Abbildung 2.5 : gemessene optische Spektren direkt vor (rechte Kurve, blg und nach (linke

Kurve, rot) dem Multipass{Verst Arker. Eine numerische Simulation der spektralen Einengug

(gridn gestrichelte Kurve, Parameter wie in Abb.[2.4) beschreilb den Prozess sehr gut. Die spek-
trale Bandbreite nach der Verstdrkung betragt 44 nm FWHM bei einer Zentralwellenlange von

806 nm.

Zentralwelleninge herum den exakten Verlauf des Veditkungsfaktors besser nachbildet
als der oben genannte Literaturwert. Der Literaturwert repoduziert vor allem gut die
Halbwertsbreite des gesamten Verlaufs.

In Abbildung 2.5 ist die Messung des optischen Spektrums direkt vder Verstarkung
und direkt danach dargestellt. Man erkennt, wie das Spektrundurch den Vers#érkungs-
prozess sowohl eingeengt, als auch zur Zentralweli@myje von Titan{Saphir (795 nm) hin
verschoben wird. Die zuétzlich dargestellte Simulationskurve beschreibt den Prozeser
spektralen Einengung des gemessenen Eingangsspektrums gut.

2.2.3 Ergebnisse

Letztendlich erzeugt das Multipass{Versfrkersystem, wenn es zusammen mit dem neu
aufgebauten Seed{Oszillator verwendet wird, Lichtpulse mitolgenden Eigenschaften: Die
Pulswiederholrate betégt 2,8 kHz und die mittlere Ausgangsleistung hinter dem Puls{
Kompressor des Verdirkers betégt 1,4 W, das entspricht einer Pulsenergie von 500J.
Das Ausgangsspektrum hat eine spektrale Bandbreite von 44 nm FWHMieiner Zentral-
wellenldnge von 806 nm (s. Abb. 2]5), dieses Spektrum untedtt eine Fourier{limitierte
Pulsdauer von 27 fs. Die Pulsdauer wurde mit einer interferomsischen Autokorrelation
gemessen (Abb. 2.6). Diese Messung ergibt eine Pulsdauer von 28 fh, der Ausgangspuls
ist nahezu Fourier{limitiert.
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Abbildung 2.6 : Messung der interferometerischen Autokorrelation des Lghtpulses aus dem
Multipass{Verst Arker. Es be nden sich 17 Interferenz{Modulationen innerhdb der vollen Halb-
wertsbreite. Eine numerische Simulation der Autokorrelatonsfunktion im Fourier{Limit mit dem
gemessenen Ausgangsspektrum aus Abb. 2.5 ergibt eine Halextsbreite von 16,5 Modulationen.
Damit | Asst sich auf eine nahezu Fourier{limitierte Pulsdauer von28 fs schlie¥sen.

2.3 Kapillar{Spiege{Kompressor

Die Pulsdauer der hochenergetischen Lichtpulse aus dem Mubligs{Verstrker wird in dem
folgenden Kapillar{Spiege{Kompressor auf ca. 6,5 fs vermgert. Diese ultrakurze Pulsdauer
ist ndtig, um AbhAngigkeiten von der CEO{Phase in den durchgédhrten Experimenten
beobachten zu Bnnen.

Prinzipiell basiert das verwendete PulskompressionsverfahrgNis96, Nis98] darauf,
durch nichtlineare optische E®ekte das optische Spektrum deslifes zu verbreitern. Da-
nach wird die Phase dieses breiteren Spektrums mit Hilfe von desiven Spiegeln wieder
geghittet, damit wird der Puls zeitlich komprimiert. Die nichtlinearen optischen E®ek-
te (hauptséchlich Selbstphasenmodulation, SPM) "nden hierbei innerhlaleiner Kapillare
aus Glas statt, die mit einem Edelgas ge°utet wird.

Es ist seit kurzem auch ein Verfahren zur spektralen Verbreiteng durch ein Weivalicht{
Filament in einem Edelgas bekannt, das ohne Kapillare auskonh [StiO6]. In dieser Arbeit
wurde das schondnger etablierte Verfahren verwendet.

Im folgenden wird der experimentelle Aufbau und eine Simulain der nichtlinearen
Prozesse bei der spektralen Verbreiterung ditert. Erste lonisations{Experimente unter
Verwendung der Kapillare wurden schon in der Vodnger{Arbeit [Zro05] durchgefirt,
die dort erreichte Pulsdauer betrug vermutlich 8 fs. Der Spie{Kompressor und die
Astigmatismus{Kompensation vor der Kapillare wurden im Rahmen @ser Arbeit neu
aufgebaut.
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Abbildung 2.7 : Aufbau des Kapillar{Spiege{Kompressors samt Astigmatismus{Kompensation
(ZL1 und ZL2) vor der Kapillare. (ZL1: plankonkave Zylinder linse mit f = -2 m, ZL2: plankon-
vexe Zylinderlinse mit f = 2 m, , /2: Halbwellenplatte, PST: polarisierender Strahlteiler {W ifel,
Sammellinse mit f = 1 m, QPD: 4{Quadranten{Photodiode, HS: konvexer Silber{Hohlspiegel mit
f = 500 mm, GK: Paar Quarzglas{Keile (Gesamtdicke 3,0 mm), M1 - M6: dispersive Spiegel [M1
und M4: ,M251\, M3 und M6: ,M281\, M2 und M5: ,M282\], , /4. achromatische Viertelwellen-
platte, ST: breitbandiger dispersionsarmer 50:50 Strahleiler, B: Irisblende)

2.3.1 Aufbau

In Abbildung 2.7/ist der Aufbau des Kapillar{Spiegel{Kompress® schematisch dargestellt.

Der leicht astigmatische Ausgangsstrahl des Multipass{Verdtkers wird zuerst durch
ein Teleskop mit zwei drehbar gelagerten, langbrennweitigeZylinderlinsen so eingestellt,
dass sowohl der Strahldurchmesser als auch der Divergenzwinies Strahls in beiden
transversalen Richtungen identisch ist. Das wird dadurch ermehit, dass die tangentialen
Brennweitenf der beiden Zylinderlinsen durchAnderung des Einfallswinkels® gemas der
Formel [Mes99]

fox
fi = ’ fo 2.
‘ cos® * (2:3)
f S = f 0;s ¢CO@ " f 0;s

variabel verg@sert werden, hierbei sintly; und f 4.5 die nominellen Brennweiten in tangen-

tialer und sagittaler Richtung bei senkrechtem Durchgang dgh die Linse. Die sagittale

Brechkraft 1=fs dieser Zylinderlinsen bleibt unveaAndert Null. So kann der tangentiale

Strahlparameter auf den Wert des (unvedinderten) sagittalen Strahlparameters gebracht
werden. Um dies zu erreichen, kann der stark abgesdwhte Strahl in der Umgebung seines
Fokus mit einer CCD{Kamera abgebildet werden.
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Weiterhin wird durch eine drehbare Halbwellenplatte und eien polarisierenden Strahl-
teilerwirfel eine exakte lineare Polarisation des Lichtes sichergekt Mit dieser Anordnung
kann die Pulsenergie au¥erdem fallgtig abgeschwcht werden.

Mit einer langbrennweitigen Linse wird der Lichtstrahl nun duch ein Eintrittsfensten©
hindurch in die Kapillare fokussiert, die in einem gasgéliten Glaszylinder gelagert ist.
Der durch den letzten dabei getro®enen dielektrischen Spiegransmittierte Lichtstrahl
wird hierbei auf eine 4{Quadranten{Photodiode fokussiert. Bren Signal wird dazu genutzt
mit einem motorisierten Spiegelhalter den vorigen Spiegel sachzufihren, dass der sich
langsam seitlich bewegende Ausgangsstrahl des Multipass{Veikers immer genau die
6®nung der Kapillare tri®t.

Die genutzte Kapillare aus Quarzglas hat einen Innenradiugon r = 1001 m und ei-
ne LAnge von 82 cm. B die in dieser Arbeit vorgestellten Experimente wurde sie mit
Neongas unter einem Absolutdruck von 4,5 bar béift. Mit dem linear polarisierten Ein-
fallsstrahl wird die Hybridmode EH,; [Mar64] dieser Kapillare angeregt, sie hat den g¥aten
Bberlapp mit einer Gau¥zmode des Strahlradiug = 0;644¢r ¥ 64 m [Nis98], auf die-
sen 1/&{Strahlradius wird deshalb auch der Eingangsstrahl fokussierDamit wird im
Experiment typischerweise eine Transmission von mehr als 50% degistung durch die
gasgelilite Kapillare erreicht. Die deutlich unter dem theoretistien Limit* von 88% lie-
gende Transmissiondsst sich erkéiren durch Einkoppelverluste aufgrund des transversa-
len ModenproTIs des Multipass{Vers#irkers? und der durch den Lichtstrahl bescldigten
Eintrittsfacette der Kapillare, sowie durch Propagationsvesluste durch Imperfektionen im
Innern der Kapillare wie z. B. Kratzer, Verunreinigungen odr Radiusvariationen. Neon
wurde als nichtlineares Medium ausgedihlt, weil damit noch bei hohen Gasdécken ein
stabilerer Betrieb der spektralen Verbreiterung mglich ist [Zro05].

In Abbildung 2.9/ist das optische Spektrum gezeigt, das bei deemannten experimen-
tellen Parametern hinter der Kapillare gemessen wurde. Das &grum unterstzt eine
Fourier{limitierte Pulsdauer von 4,9 fs und hat einge,gewichtete\ Zentralwellenlé\ng@ von
760 nm. Im folgenden Abschnitt wird dieses Spektrum genauer diglert werden.

Der Lichtstrahl mit dem auf solche Weise erzeugten breiten Spelkm wird danach mit
einem Silberhohlspiegel kollimiert. Dann durcléuft er ein Paar Glaskeilé* und wird an
mehreren dispersiven Spieg% re°ektiert (s. Abb. 2.7). Diese dispersiven Spiegel haben
den Zweck, die positive Dispersion (vgl. Kap. 1.1.2), die der d¢htstrahl auf seinem Weg
von der Kapillare zum Experiment erfihrt, zu kompensieren. Die Glaskeile werden hier-
bei flr die Feineinstellung der Dispersion verwendet. In Abbildung.8 ist die Dispersion

OFintrittsfenster und Austrittsfenster aus Quarzglas, Dicke 0,5 mm, mit Antire°exionsbeschichtung

1theoretische Einkoppelexzienz von 98% [Nis98] und Bmpfung im Wellenleiter um 10,7% (vgl. Fu¥anote
20)

2spezi zierter Wert des kommerziellen Multipass{Verstérkersystems: M< 2

13 gewichtete\ Zentralwellenldnge meint den Schwerpunkt der spektralen Leistungsdichte, auf einer Fre-
guenzachse gemessen

Y paar Quarzglas Keile, LAnge 30 mm, Hihe 10 mm, ddnnste Dicke: 0,2 mm, Keilwinkel 2,8 Grad,
genutzte Gesamtdicke: 3,0 mm in Transmission.

53piegelsatz, BBCOMP\ der Firma Femtolasers (Wien), Details in Abb.
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Abbildung 2.8 : Gruppenlaufzeitdispersionen (GDD) im Kapillar{Spiegel{Kompressor: negative
Dispersion der dispersiven Spiegel (rote gestrichelte Lie), zu kompensierende positive Material-
dispersion (blaue strich{punktierte Linie, Summe aus 8 m Lut und 7,2 mm Quarzglas) und die
erzielte Gesamtdispersion des Kompressors (schwarze dhgezogene Linie, Summe der beiden
vorigen Dispersionen und +180 f$, Diskussion im Text).

der dispersiven Spiegel, die zu kompensierende Materialdisgen sowie die resultierende
Gesamtdispersion dargestellt.

Zuletzt durchlAuft der Lichtstrahl eine achromatische Viertelwellenplatteum eine leich-
te Elliptizit At der Polarisation auszugleichen, die durch die Spannungs{poeelbrechung im
Ein{ und Austrittsfenster zur Kapillare entstanden ist. Mit einem breitbandigen Strahl-
teiler® wird dann ein Teil des Lichtstrahls abgezweigt und in einem Zf{Interferometer
(s. Kap. 3.3) fiv die Messung der CEO{Phase verwandt. Dabrige Licht durchlauft ei-
ne Irisblende, mit der die Pulsenergie ein wenig abgesdwht werden kann, und kommt
dann mit einem Strahldurchmesser zwischen 4 mm und 12 mm an derKdamkammer
des Reaktionsmikroskops an. Dabei ist der optische Weg zwischesr &apillare und dem
Reaktionsmikroskop durch@ngig von einem nahezu luftdichten Plexiglas{Gefuse umge-
ben, um die Luftbewegung entlang des Lichtstrahls zu verriegn.

Alternativ zum Strahlteiler kann der Strahl auch ein breitbandiges Mach{Zehnder{
Interferometer durchlaufen, das# die Messung der Autokorrelation genutzt wird. In die-
sem Fall wird das Licht am zweiten Ausgang des Interferometerdrfdas f{2f{Interferometer
verwendet.
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Abbildung 2.9 : Optisches Spektrum, das in der Kapillare erzeugt wurde (duchgezogene Linie)
und das Ergebnis einer Simulation der nichtlinearen Prozese in der Kapillare (gestrichelte Linie).

Das gemessene Spektrum unterétzt eine Fourier{limitierte Pulsdauer von 4,9 fs und hat eine
.gewichtete\ ZentralwellenlAnge von 760 nm. Beide Kurven zeigen denselben qualitativevierlauf.

(Diskussion im Text)

2.3.2 Spektrale Verbreiterung in der Kapillare

In Abbildung ist au¥zer dem hinter der Kapillare gemessenen ghen Spektrum das
Ergebnis einer Simulation der nichtlinearen Prozesse in derlillare zu sehen. Hierzu wur-
de die Propagation eines Fourier{limitierten Sech{Eingagspulses einer Dauer von 28 fs
und einer Zentralwellendnge von 806 nm (vgl. Abb! 2.5 und 2.6) entlang der Kapillare
mittels eines Split{Step{Fourier Algorithmus [Agr95, Kil05] numerisch simuliert. Dabei
wurden die nichtlinearen E®ekte der Selbstphasenmodulaﬂﬁrund der Selbstaufsteilung
(self{steepening berdAcksichtigt, auvzerdem die Gruppenlaufzeitdispers@rdes Neongases,
die Gruppenlaufzeitdispersion der Kapillar® und die welleningenabléngige DAmpfung?®
in der Kapillare. Wahrend dieser Propagation akkumuliert der Puls insgesamt eimécht-
lineare Phase von 3% (vgl. Kap. 1.2.3).

Die Simulation reproduziert den qualitativen Verlauf des gmessenen Spektrums, wenn

16eigene Entwicklung von Uwe Morgner

7einfallende Pulsenergie: 200 J, nichtlinearer Brechungsindex von Neon: B = 7;5 ¢10' 2> m?=(W bar)
[Leh85, Nis96], e®ektive ModenAche in der Kapillare: Aep = ¥40; 65¢100* m)? = 0;0133 mn?

18GDD(Ne, 800 nm) = 2,0 fs?/(m bar) (aus den Sellmeier{Koezxzienten in [Dal60])

PWellenleiterdispersion: GDD= | 2;89 ¢! 3r? ¥ i 6;6fs>=m @ 800 nm (mit GDD = 1=2¢@ 1.1(! )=@"*
aus Formel 22 in [Mar64])

20DpAmpfungskonstante fiv die EH;:{Mode im dielektrischen Hohlleiter aus Quarzglas (n = 1,45) :
® = 0;216, 2=r® ¥, 0;138=m (Formel 22 in [Mar64]). D. h. 10,7 % Verlust in der verwendeten Kapil-
lare (82 cm).
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auch vor allem in den spektralen Bndern deutliche Unterschiede erkennbar sind. Ohne
Beréicksichtigung der Selbstaufsteilung de mit der Simulation nur eine wesentlich ge-
ringere Bbereinstimmung erreichbar. Br die verbleibende Diskrepanz der Simulation an
den spektralen Findern mAssen die in dieser Simulation vernachssigten Prozesse ver-
antwortlich gemacht werden: die Vierwellenmischung, jeghe Plasma{Prozesse sowie zeit-
verzdgerte Prozesse.

Diese in der Simulation vernactssigten E®ekte #innten ebenfalls verantwortlich sein
fiv den nicht vollstdndig verstandenen Phasengang des Ausgangsspektrums der Kagglla
(s. Abb.[2.8). Um im Experiment einen kurzen Puls zu erhalten, &ssen vom Kompressor
+180 fs?> mehr an Gruppenlaufzeitdispersion kompensiert werden als naien bekannten Di-
spersionseigenschaften der verwendeten Materialien und Sgiegu erwarten vare. Dieses
Verhalten wird auch beiéhnlichen Kapillar{Spiege{Kompressoren in anderen Arbeitsgp-
pen beobachtet! und ist bis jetzt ungeklért.

2.3.3 Pulscharakterisierung mit SPIDER und Autokorrelation

Der Ausgangspuls des Kapillar{Spiegel{Kompressors wurde gencharakterisiert mit Hilfe
einer SPIDER{Messung [lac99] und der Messung einer interferotnschen Autokorrelation
zweiter Ordnung [Kel96]. B das Messprinzip dieser beider Verfahren zur Pulscharakteri-
sierung wird auf die genannte Literatur verwiesen.

Die SPIDER{Messung wurde durchgeihrt mit einem transportablen Aufbau, der im
Rahmen von [Rit04] und [Bin06] aufgebaut wurde. Die Mesdjrse einer SPIDER{Messung
ist im Wesentlichen die Gruppenlaufzeit (GD) der verschiedeneSpektralkomponenten
eines Lichtpulses. Das Ergebnis dieser Messung ist in Abbildung @aldargestellt, sein
Verlauf stimmt im Wesentlichen mit dem Verlauf Bberein, der aus den Spiegeldaten und
Materialeigenschaften des Kapillar{Spiegel{Kompressors bechnet wurde (s. Abb./ 2.8).
In Abbildung 2.10b ist dann die aus dieser Gruppenlaufzeit redidrende zeitliche Puls-
form dargestellt. Sie hat eine Halbwertsbreite von 6,5 fs und igé einen Satellitenpuls
mit ca. 20% der Spitzenintensiét. Diese Pulsdauer kommt sehr nahe heran an die eben-
falls dargestellte theoretisch mgliche Pulsdauer von 6,3 fs, die mit der Gruppenlaufzeit
des Kompressors aus Abbildung 2.8 erreichtAsde. Es muss noch gesagt werden, dass
eine SPIDER{Messung bei solchen stark modulierten Spektren seschwierig ist, da an
den Stellen der spektralen ficken dann als Messartefakt ein Sprung in der Gruppenlaufzeit
auftreten kann. Doch weil die dargestellte Messung sehr gut mied bekannten Dispersions-
eigenschaften der verwendeten Spiegidereinstimmt, ist die daraus abgeleitete Pulsdauer
von 6,5 fs verfisslich.

Eine zweite und unabléngige Pulscharakterisierung wurde mit Hilfe einer interferne-
trischen Autokorrelation durchgefihrt. Hierf v wurde ein dispersionsarmes Mach{Zehnder
Interferometer [Erg06] und die Zweiphotonen{Absorption in@er Galliumphosphid{Photo-
diode?? verwendet.

21 Auskunft der Firma Femtolasers, Wien
22Bandlicke von GaP: ¢ = 2,26 eV ¥ hc/550 nm (Firma Hamamatsu, Art.{Nr. G1961)
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Abbildung 2.10 : a) mit SPIDER gemessene Gruppenlaufzeit (GD) der Spektralkorponenten

des Pulses nach dem Kapillar{Spiege{Kompressor (durchgeogen rot), berechnete Gruppenlauf-
zeit aus Abb.[2.8 (gestrichelt blau) und das Ausgangsspektrm der Kapillare aus Abb. 2.9 (dédnn

punktiert). b) zeitliche Pulsform, die sich aus den gemessenen Gruppenfaeiten ergibt: aus
der SPIDER{Messung (FWHM = 6,5 fs, durchgezogen rot), aus de berechneten Gruppenlauf-
zeit (FWHM = 6,3 fs, gestrichelt blau) und das Fourier{Limit des in a) dargestellten Spek-
trums (FWHM = 5,5 fs). Hierbei wurde immer nur das Spektrum zwischen 600 nm und 950 nm
benicksichtigt, das aufgrund seiner Gruppenlaufzeit zum Pulsbeitragen kann.
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Abbildung 2.11 : Messung der interferometrischen Autokorrelation des Pues hinter dem
Kapillar{Spiegel{Kompressor (rot) und simulierte Autoko rrelation des Pulses des SPIDER{
Messung aus Abb/ 2.10b (dnn schwarz). Die gute Bbereinstimmung veri ziert eine Pulsdauer
von 6,5 fs.
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Das Ergebnis der Autokorrelations{Messung ist in Abbildung 2.11 atgestellt. Es
stimmt sehr gut Bberein mit der ebenfalls dort abgebildeten Simulation deAutokorre-
lation des Pulses, wie ihn die SPIDER{Messung ergibt. Diese gulbereinstimmung ist
eine weitere Besétigung der kurzen Pulsdauer von 6,5 fs.

2.3.4 Ergebnisse

Zusammenfassend produziert das im Rahmen dieser Arbeit angepassté teilweise neu
aufgebaute Lasersystem Lichtpulse mit folgenden Spezi katiomeDie nutzbare Pulsenergie
betragt bis zu 150 J bei einer Pulswiederholrate von 2,8 kHz. Das entspricht eineraximal
mdglichen Spitzenleistung von 23 GW und bei eineff das Reaktionsmikroskop typischen
Fokussierung auf einen Durchmesser vort6n einer Spitzenintensifit von 80 PW/cm?. Die
Polarisation kann exakt linear eingestellt werden, wasif die durchgefhrten atomphysi-
kalischen Experimente von groYser Bedeutung ist. Die Pulsdaueunde mit SPIDER und
einer interferometrischen Autokorrelation genau charaktésiert: sie betégt 6,5 fs. Zu die-
sem Puls tiAgt ein optisches Spektrum zwischen 600 nm und 950 nm bei, minei typischen
~gewichteten\ Zentralwellenléng von 762 nm. Diese ultrakurze Pulsdauer erdglicht es,
Experimente durchzufhren, die von der CEO{Phase abfngen.

23s. FuYanote 18
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Kapitel 3

Phasenstabilisierung des
Lasersystems

Um phasenabléngige Experimente durchéhren zu kBnnen, wurde die CEO{Phase des
Lasersystems aus Kapitel 2 im Rahmen dieser Arbeit stabilisiert. Dai ist eine Stabilisie-
rung in mehreren Stufen notwendig, um intensive ultrakurze ithtpulse mit kontrollierter
CEO{Phase zu erhalten. Diese setzt sich zusammen aus der Phasen$ifabrung des Seed{
Ostzillators (Abschnitt3.1), der Phasenstabilisierung des Mulpiass{Verstrkers (Abschnitt
3.2) und der Phasenmessung der ultrakurzen Pulse (Abschnitt 3.3)nter dem Kapillar{
Spiegel{Kompressor.

3.1 Phasenstabilisierung des Seed{Oszillators

Ausgangspunkt £ einen phasenstabilen Multipass{Verdirker muss ein Seed{Oszillator
mit kontrollierter CEO{Phase sein. Denn Ruft ein Laser{Oszillator ohne aktive Phasen-
stabilisierung, so schwankt seine CEO{Frequenz je nach Stabditdes Aufbaus mehr oder
weniger um einen mittleren Wert. Die starke Verringerung dePulswiederholrate durch
periodisches Herausgreifen einzelner Oszillator{Puls@ fden Verstarker (pulse picking
wirde dann zu einem Pulszugihren, in dem die CEO{Phasen der Einzelpulse irregéit
verteilt wéren.

Die Phasenstabilisierung des Seed{Oszillators erfolgt deradass dessen Licht zuerst in
einer mikrostrukturierten Glasfaser spektral auf eine Oktaveerbreitert wird, und dann die
CEO{Phase mittels eines optischen Aufbaus, eines f{2f{Interfemeters im Zeitbereich (zu
dessen Funktionsprinzip s. Kapl. 1.3/2), gemessen wird [Jon00, Hgl0Danach ermittelt
ein elektronischer Regelkreis die Abweichung dieses SignatsnvSollwert und korrigiert
diese Abweichung dadurch, dass mit Hilfe eines akusto{optischenollulators (AOM) die
Pumpleistung des Seed{Lasers angepasst wird. Der hilsriverwendete optische und elek-
tronische Aufbau ist kommerziell eridtlich? und ist ausgelegt &y eine Pulswiederholrate

1 Femtosecond Phase Stabilization Unit XPS800\ der Firma Menlo Systems GmbH, Matinsried
(M éinchen)
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zwischen 70 MHz und 90 MHz. Deswegen wurde der hierbei verwend8ted{Oszillator
mit eine Pulswiederholrate von 77 MHz aufgebaut (vgl. Kap. 2)1

Ziel dieser ersten Stufe der Phasenstabilisierung ist es, die CE@Q§guenz phasenstarr
auf einem Viertel der Pulswiederholfrequenz zu halten. Dannah jeder vierte Puls des
Seed{Oszillators dieselbe CEO{Phase.

Alternativ zu der in dieser Arbeit angewandten f{2f{Methode de CEO{Phasen Bestim-
mung ist seit einiger Zeit auch eine zweite Methode bekannt [faba, FujO5b]. Diese basiert
auf Selbstphasenmodulation und Di®erenzfrequenzerzeugumginem PPLN{Kristall > und
nachfolgender Detektion der CEO{Frequenz im nah{infraran Spektralbereich, was ei-
nem f{Of Interferometer entspricht. Da hierzu aber ein aufwaliges, nahezu oktavbreites
Oszillator{Spektrum ngtig ist, was im folgenden Versdrkungsprozess sofort wieder einge-
engt wivde, wurde diese f{Of Phasenstabilisierung hier nicht verweetl

3.1.1 Aufbau

In Abbildung ist der optische Aufbau des verwendeten f{2f{lterferometers darge-
stellt. Er ist zusammen mit dem Laser{Oszillator und dessen Pumplasauf einer was-
sergeldhlten Lochrasterplatte montiert und von einer Metallkiste ungeben. Ein Teil des
Lichts (125 mW) aus dem Seed{Oszillator (vgl. Kap. 2.1) wird nt einer exakt positio-
nierbaren asplrischen Linse in eine mikrostrukturierte Glasfaser hinein folssiert. Deren
Strukturierung bewirkt einen sehr kleinen Modendurchmessen der Faser und damit hohe
Spitzenintensitdten. Deswegen ndet dort eine Vielzahl von nichtlinearen optchen Pro-
zessen statt, die das Spektrum des Lichtpulsesdiwend der Propagation stark verbreitern
[Gae02, Ree03, Rus03]. Mit einer Halbwellenplatte vor dieseager kann die lineare Po-
larisation des Lichtes so gedreht werden, dass unter Ausnutzundgiker Abweichungen
des Faserkerns von der Rotationssymmetrie, eingglichst breites Spektrum erzielt wird.
Ein typisches Spektrum, wie man es hinter des Faser beobachtéft in Abbildung 3.2
dargestellt. Im Normalfall kdnnen ca. 30% der Leistung durch die Faser gekoppelt werden.

Nach der Faser wird das Licht mit einem Mikroskop{Objektiv kolimiert und fAllt auf
einen dichroitischen Strahlteiler. Dort wird der langwellge Teil des verbreiterten Spek-
trums transmittiert, ein Farbglas Tter reduziert das Spektrum dieses Lichts danach weiter
auf den langwelligen Teil mit einer Wellerdnge um 1040 nm. Dieser Lichtstrahl wird in
einen Kaliumniobat{Kristall fokussiert und dort frequenzvedoppelt auf eine Wellerdnge
um 520 nm; zur Phasenanpassung kann man die Polarisationsrichgurmor dem Kristall
mit einer Halbwellenplatte drehen. Der andere Teil des Spakims, der ebenfalls ghnes
Licht mit einer WellenlAnge um 520 nm entBlt, wird an dem schon genannten dichroi-
tischen Strahlteiler re°ektiert. Mit zwei Glaskeilen kann seie Verzdgerung so eingestellt
werden, dass dieser Puls zeitgleich mit dem frequenzverdofipe Lichtpuls an einem pola-
risierenden Strahlteiler ankommt. Mit einer Halbwellenplate vor den Glaskeilen kann man
erreichen, dass der Hauptteil beider an diesem Strahlteiler kammenden génen Licht-
strahlen den Strahlteiler in derselben Richtung vedsst.

2PPLN: periodisch gepolter Magnesium{dotierter Lithiumniobat{Kristall (P P-MgO:LN)

44



3.1. PHASENSTABILISIERUNG DES SEED{OSZILLATORS

DST RG A2B L1 VK L2

F 3
MO <™
PST1
—\\
N I
MSF wec )
GK
—= \M2D
%,
—5l
T PST2
ASL <> <$> — — PD
M2 A 4= A
F N
M
M }M [ ]
O
vom Seed-Oszillator APD Gi

Abbildung 3.1 : Aufbau des f{2f{Interferometers zur Phasenstabilisierung des Seed{Oszillators.
M: breitbandige dielektrische Spiegel,, /2 A: Halbwellenplatte (800 nm), ASL: asphArische
Einkoppel{Linse (f = 6,24 mm), MSF: mikrostrukturierte Fas er (Gesamtidnge 60 mm, Kern-
durchmesser 2,4 m, vorne Single{Mode Faser mit gekeilter Facette angebract), MO: Auskoppel{
Objektiv (f = 4 mm), DST: dichroitischer Strahlteiler (HR 53 2 nm, HT 1064 nm), RG: Farb-
glas Tter RG715, |, /2 B: Halbwellenplatte (1000nm), L1 und L2: Sammellinsen (f = 40 mm),
VK: Verdoppler{Kristall (Kaliumniobat, L Ange 5 mm), PST1: polarisierender Strahlteilerwifel
(400 nm - 1100 nm),, /2 C: Halbwellenplatte (500 nm), GK: Paar Glaskeile (BK7 Glas), PD: Pho-
todiode zur Detektion der Pulswiederholfrequenz, /2 D: Halbwellenplatte (500 nm), PST2: pola-
risierender Strahlteilerwifel (500 nm), Gi: Re°exionsgitter (2100 Striche/mm), APD: Lawinen{
Photodiode mit integriertem Vorverst Arker zur Detektion der CEO{Frequenz.
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Abbildung 3.3 : Frequenzspektrum des Sig-
nals der Lawinen{Photodiode. Man erkennt so-
wohl die Pulswiederholrate f, wie auch die
CEO{Frequenz f cgo und ihre Spiegelfrequenz.
Das Signal{zu{Rausch Verhdltnis der CEO{

Nadel betragt hier 48 dB. (Messbandbreite
390 kHz)

Der kleine Teil des Lichtes, der den polarisierenden Strahiker in der anderen Richtung
verlasst, fllt auf eine Photodiode, die so die Pulswiederholrate misst. Délauptteil des
Lichts dagegen, dessen zwei Anteile orthogonal zueinander grdiert sind, wird mittels
einer weiteren Halbwellenplatte und eines zweiten polarisenden Strahlteilers auf eine
gemeinsamen Polarisationsrichtung projiziert, damit die bden Anteile interferenzfhig
werden. Von einem Re°exionsgitter wird dieses Licht dann spelir aufgefichert, und der
Teil mit einer Wellenlange von 520 nmdllt auf eine Lawinenphotodiode. Das Signal dieser
Lawinenphotodiode ist in Abbildung 3.3 dargestellt, es zeigim Frequenzspektrum sowohl
die Pulswiederholrate wie auch die CEO{Frequenz. Typischeeise kann mit diesem Aufbau
bei einer Messbandbreite von 390 kHz ein Signal{zu{Rausch Veillnis dieser CEO{Nadel

von 40 dB bis 50 dB erreicht werden.

Aus diesen beiden Photodioden{Signalen wird nun mit der Elekdnik wie folgt ein Re-
gelsignal generiert: Das Signal aus der Photodiode mit der Bwiederholrate wird mit
einem digitalen Frequenzteiler phasenstarr auf ein Viertel éser Frequenz herunterge-
teilt. Gleichzeitig durchlauft das schon vorversdrkte Signal aus der Lawinen{Photodiode
einen elektronischen Verdrker, der den fr die CEO{Frequenz relevanten Bereich zwi-
schen 18 MHz und 22 MHzidberhdht und den der Pulswiederholfrequenz um 80 MHz
dampft. Diese beiden derart vorverarbeiteten Signale gelamg daraufhin an die beiden
entgegerdu gen Eingdnge eines digitalen Zhlers, der damit den aktuellen Gangunter-
schied zwischen beiden Signalen ermittelt. Die @¥se dieses Gangunterschieds dient dann
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als Eingangssignaldr einen auf diese Anwendung optimierten PID{Regler. Insgesarhil-
den der digitale Zahler und der PID{Regler einen sogenanntephase{locked loop(PLL).
Das Ausgangssignal des PID{Reglers steuert den Treiber des akysftischen Modula-
tors® (AOM in Abb. 2.1). Durch die verdnderliche Shrke des Schall{Signals am AOM
wird dessen Beugungsezzienz variiert und damit die Intensdt des Lichtstrahls in nullter
Beugungsordnung geregelt, der den Seed{Laser optisch pumpt.

Mit der verAnderlichen Pumpleistung des Seed{Oszillatorgdknen die Pulsenergie und
eventuell auch die Zentralwellernge des im Resonator umlaufenden Lichtpulses dgedert
werden. Dies bewirktdoer die nichtlineare Phasenverschiebung im Gewinnkristallvgl.
Kap. [1.2.3) und die Dispersion des Resonators letztendlich eiivVerAnderung der CEO{
Frequenz [Xu96, Hol03, Goo04]. Und so ist der Regelkreis geschlosden CEO{Frequenz
kann phasenstarr auf ein Viertel der Pulswiederholfrequenz stdibiert werden. Das hei¥%st
jeder vierte Puls aus dem Seed{Oszillator hat dieselbe CEO{lRke und damit einen iden-
tischen Verlauf seines elektrischen Feldes.

3.1.2 Messung der Phasenstabilit At

Abbildung 3.4 zeigt das gemessene Rauschspektrum in der Umgeburg stabilisierten
CEO{Frequenz. Man erkennt, wie die Rauschfrequenzen untealb der Regelbandbreite des
Systems ¢ 30 kHz) unterdndckt werden. Dabei wird die Regelbandbreite begrenzt durch
die Schaltgeschwindigkeit des AOMs. Bei den niedrigen Rausaduenzen sind die nicht
vollstAndig ausgeregelten mechanischen Schwingungen der Einkapplin die mikrostruk-
turierte Glasfaser zu erkennen. Die Struktur bei den hohen Rachfrequenzen stammt aus
den Schwankungen der Pulsenergie des Laseroszillators, diedsi hochgradig nichtlinea-
ren Prozessen in der mikrostrukturierten Faser deutlich verdtkt werden. Es sind dort
z. B. die Relaxationsschwingungen erkennbar.

Eine in{loop Messundg des RMS{Rauschens der CEO{Phase bei geschlossenem Re-
gelkreis ergab einen Wert vorAgys ¥4 0;065 rad im Frequenzbereich von 2 Hz bis
10 kHz, der das Rauschen dominiert. Dieser Wert stimmt gudberein mit dem in [For02]
verd®entlichten Wert desin{loop Phasenrauschens vogys ¥4 0;06 rad im selben Fre-
quenzbereich. Eineout{of{loop Messung mit géVserer Aussagekraft konnte im Rahmen
dieser Arbeit nicht durchgefihrt werden, weil kein zweites f{2f{Interferometer im Zeibe-
reich vorhanden war.
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Abbildung 3.4 : Messungen des einseitigen Rauschleistungspektrums detabilisierten CEO{
Nadel: Auf der Abszisse ist der Frequenzabstand von der CEQfladel (0 Hz) logarithmisch auf-
getragen, auf der Ordinate die gemessene Rauschleistungsiate. Die Leistungen wurden mit
einer Messbandbreite von 1 Hz gemessen oder darauf umgereaet und sind auf die Leistung der
CEO{Nadel (0 dB/Hz) normiert. (Die nicht aufgel dsten Delta{artigen Frequenznadeln zwischen
100 Hz und 90 kHz sind deshalb um 10 dB zu niedrig dargestelliind die @oer 90 kHz um 25 dB
zu niedrig.) Man sieht, wie die Rauschfrequenzen unter> 30 kHz vom Regelkreis unterdickt
werden. Bei 140 Hz und dessen Harmonischen erkennt man die gienischen Schwingungen der
Einkopplung in die Glasfaser und bei 430 kHz die Relaxationschwingung des Laseroszillators.

3.1.3 Ein°uss des Pumplasers auf die Phasenstabilit At

Im Rahmen dieser Arbeit wurde der Laser{Oszillator nacheinandenit zwei unterschied-
lichen Pumplasern optisch gepumpt, zum einen mit einem Millere® und zum andern mit
einem VerdP. In beiden Fallen wurde versucht, die CEO{Phase des Oszillators mit dem
oben beschriebenen f{2f{Aufbau zu stabilisieren.

Um die Ergebnisse dieser Phasenstabilisierung zu verstehen, wurdes Rauschleis-
tungsspektrum der beiden Pumplaser bei gglichst identischen Bedingungen aufgenom-

3akusto{optischer Modulator: Modell AOM-405, Treiber: Modell ME-40R, Betriebs frequenz 40 MHz,
Firma IntraAction Corp., Bellwood, IL (USA).

4Messung der Schwankung des Monitorsignals Yrus = 4;5 mV am digitalen Zahler des PLL{
Regelkreises mittels eines Oszilloskops bei bekannter Phasenspanne diesédbl&rs (3,5 V £ 16 Yrad bei
der gewdhlten Regelvers#érkung).

Sfrequenzverdoppelter Neodym{Vanadat Dauerstrich{Laser ,Millennia Xs\, Firma Spectra{Physics,
USA. Der Laser lauft in mehreren longitudinalen Moden gleichzeitig. Spezi ziertes RMS-Rauschen (10 Hz
bis 100 MHz): < 0,04%

frequenzverdoppelter Neodym{Vanadat Dauerstrich{Laser ,Verdi{V10\, Firma Coherent, USA. Der
Laser lauft in einer einzigen Longitudinal{Mode. Spezi ziertes RMS-Rauschen (10 Hz bis 1 GHz)< 0,02%
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Abbildung 3.5 : Messung des Rauschleistungsspektrums der beiden cw{Las¥&erdi (schwarz
punktiert) und Millennia (blau durchgezogen), die nacheinander zum Pumpen des Seed{
Ostzillators verwendet wurden. (Die IntensitAten wurden mit 1 Hz Bandbreite gemessen und auf
die jeweilige DC{Leistung normiert.) Das RMS{Rauschen der IntensitAt im dargestellten Fre-
guenzbereich (5 kHz bis 100 kHz) errechnet sich aus diesen @ zu 0,03% (Verdi) bzw. 0,08%
(Millennia).

menY, es ist in Abbildung[3.5 dargestellt. Man erkennt, das der Verdiei den Frequenzen
ab 50 kHz (bis» 400 kHz, nicht dargestellt) um bis zu eine G&/zenordnung grker rauscht
als der Millennia. Der Millennia hat dagegen bei Frequenzemmter 50 kHz mehrere sehr
starke Rauschanteile. Insgesamt hat das Intengitsrauschen beim Millennia einen mehr als
doppelt so gro¥aen RMS{Wert wie beim Verdi und es liegt bei klegren Frequenzen.

In Abbildung 3.6 ist die stabilisierte CEO{Frequenz bei der Verwndung der beiden
Pumplaser dargestellt. Wird der Laser{Oszillator mit dem Verdigepumpt, ist die Brei-
te der gemessenen CEO{Frequenz nur durch die Bandbreite des 9dgeats (1 Hz) be-
schiankt. Wird der Oszillator dagegen mit dem Millennia gepumpt,kann keine solche
au°@sungsbegrenzte CEO{Nadel gemessen werden. Das hei¥it, dass dig{PE&3e in die-
sem Fall nicht im eigentlichen Sinne stabilisiert ist. Der elekbnische Regelkreis erreicht
hier lediglich, dass die CEO{Frequenz bei ihren Schwankungesinen Bereich mit einer
Halbwertsbreite von ca. 40 kHz nicht vedsst. Ein derart stabilisierter Seed{Oszillator ist
fiv die Verwendung in einem phasenstabilen Vetkersystem ungeeignet. & alle Bbrigen
Messungen in dieser Arbeit wurde der Laser{Oszillator deshalb immmit dem Verdi ge-

" Ausgangsleistung 10 W (Verdi) bzw. 8 W (Millennia). Circa 10 mW davon werden auf eineéPhotodiode
mit 50 -{Abschluss fokussiert, die damit gerade nicht geséttigt wird. Die DC{Spannung wird gemessen
sowie das Rauschspektrum hinter einem DC{Block (Grenzfrequenz 1,2 kHz). Es wurde zAizlich dieselbe
Messung ohne Laserlicht durchgafhrt und dieser Hintergrund von den Messdaten manuell abgezogen.
Verwendeter Spectrum{Analyzer: Agilent ,E4440A\
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Abbildung 3.6 : Messung des Rauschspektrums in der Umgebung der stabilesiten CEO{Nadel.
a) Laser{Oszillator mit Verdi gepumpt. Die CEO{Nadel ist au® @sungsbegrenzt (Messbandbrei-
te 1 Hz, FWHM der Nadel - 1 Hz). In dem Einsatz ist dieselbe scharfe Nadel zum Verglelc
nocheinmal in einer g@¥eren Umgebung gezeigt (Messbandbreite 2 kHZ)) Laser{Oszillator
mit Millennia gepumpt (Messbandbreite 18 kHz). Es gibt keine scharfe Nadel im Frequenzspek-
trum. Das heivst die CEO{Phase ist nicht im eigentlichen Sinnestabilisiert.

pumpt.

Auch in anderen Arbeitsgruppen wurde beobachtet, dass sich die OFPhase in Laser{
Ostzillatoren, die mit einem Millennia gepumpt werden, schlater stabilisieren @sst als in
Oszillatoren, die mit einem Verdi gepumpt werden [Wit04]. Ds.véllige Versagen der Pha-
senstabilisierung beim Pumpen mit dem Millennia in dieser Arbeikann erklart werden
mit dem Zusammentre®en zweier hinderlicher Un&tde: Zum einen ist das Rauschen
des Millennia{Pumplasers wie in Abbildung 3.5 dargestellt gizer. Und zum andern ver-
ursacht der Pumplaser damit Intensifitsschwankungen in einem Titan{Saphir Laser, der
schon vergleichsweise starke Relaxationsschwingungen aufweisjl.( Relaxationsschwin-
gung in Abb.[3.4 und Abb.|3.6). Aus dieser Kombination ergeben siofro%en Inten-
sitAtsschwankungen des Titan{Saphir Lasers im FrequenzbereickerdRelaxationsschwin-
gungen ¢ 430 kHz), und damit gro¥se Schwankungen der CEO{Frequenz, drediesem
Frequenzbereich au¥erhalb der Regelbandbreite des Regédles liegen und daher nicht
mehr ausgeglichen werdendanen.

3.1.4 Ergebnisse

Die dargestellte Phasenstabilisierung des Seed{Laseghit zu folgendem Ergebnis: Die
CEO{Frequenz des Laser{Oszillators kann phasenstarr auf ein Vel der Pulswiederhol-
frequenz stabilisiert werden. Damit hat jeder vierte Lichtpls aus dem Laser dieselbe CEO{
Phase. Die Regelbandbreite des verwendeten Regelkreises#mttca. 30 kHz. Die damit
stabilisierte CEO{Frequenz hat eine Halbwertsbreite, die kleker ist als 1 Hz (begrenzt
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durch die minimale Messbandbreite) und erreicht in einer Messhdbreite von 1 Hz ein
Signal{zu{Rausch Verhaltnis von 60 dB (s. Abb./3.6a).

Diese Phasenstabilisierung bleibéiblicherweise v eine Stunde stabil, unter gnstigen
Umstédnden auch &y mehrere Stunden. Grund i die beschAnkte Dauer der Phasensta-
bilit At sind thermische Drifts bei der Einkopplung in die mikrostrukurierte Glasfaser, die
dann sehr schnell durch einen manuellen Eingri® korrigiert ween kdénnen, um die Pha-
senstabilitt Boer lAngere Zeithume aufrecht zu erhalten.

3.2 Phasenstabilisierung des Multipass{Verst Arkers

Die vorhandene Phasenstabilisierung des Seed{Oszillators d@gticht es, auch die CEO{
Phase der Lichtpulse aus dem Multipass{Vergrker zu stabilisieren. Da jeder vierte Licht-
puls aus dem Oszillator jetzt dieselbe CEO{Phase hat, muss vore dafy gesorgt wer-
den, dass nur solche Pule mit identischer Phase von der Pockels{Zdvgl. Kap. 2.2) fiv
den Verstrkungsprozess ausgdilt werden. Dies wird mit einer Anderung in der Trig-
gerung des gepulsten Pumplasers erreicht, die hi@rferforderliche Elektronik wurde im
Rahmen dieser Arbeit konzipiert und eingebaut.

Selbst wenn die Eingangspulse des Multipass{Vegskers immer eine identische CEO{
Phase habd?l, fdhren thermische Drifts der Strahllage innerhalb des Veratkers zu lang-
samen Schwankungen der Phase an dessen Ausgang (vgl. Kap. 1.2.25 diesem Grund
wird die Phase der Lichtpulse hinter dem Vergdrker mit einem f{2f{Interferometer im Fre-
guenzbereich (vgl. Kap. 1.3.2) nochmals gemessen und mit emkangsamen Regelkreis die
CEO{Phase des Seed{Oszillators so manipuliert, dass diese Schiwangen schon im Seed{
Oszillator vorkompensiert werden. Es war lange Zeit fragligtob die StabilitAt der CEO{
Phasedberhaupt durch einen Versérker hindurch aufrecht erhalten werden #inne, erstmals
gelang dies vor drei Jahren in der Arbeitsgruppe von Ferenc Kuaz [Bal0O3a, BalO3b]. Im
Rahmen dieser Arbeit wurde ebenfalls ein f{2f{Interferometezur Phasenstabilisierung des
Multipass{Verstarkers neu konzipiert und aufgebaut.

3.2.1 Elektronischer und optischer Aufbau

Die neu aufgebaute Triggerelektronikdr den gepulsten Pumplaser des Multipass{Verat-
kers soll sicherstellen, dass vom Vedtker nur Seed{Pulse mit identischer CEO{Phase zur
Verstarkung ausgewhlt werden. Sie besteht im Wesentlichen aus einem programmiia-
ren digitalen Schaltkreis zur Frequenzteilung. Das Eingassignal v diesen Frequenzteiler
stammt aus dem f/8 Ausgang des Frequenzteilers, daifdie Viertelung der Pulswiederhol-
frequenz im Phasenstabilisierungs{Aufbau des Seed{Oszillatasrgt (vgl. Kap./3.1.1), da-
mit ist schon sichergestellt, dass nur phasengleiche Seed{Pulse Figgerereignis aussen
kédnnen. Der programmierbare Frequenzteiler teilt dann diedgingangsfrequenz um einen

8Beim genannten pulse{picking{Prozess im Multipass{Verstarker wird allerdings das CEO{Phasen-
rauschen des Seed{Oszillators im Frequenzraum auf den Bereich unterhalb deulse{picking{Frequenz
heruntergemischt und dabei deutlich vergB¥zert [Goh05].
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Abbildung 3.7 : Aufbau des f{2f{interferometers zur Phasenstabilisierung des Multipass{
Verstarkers. ST: teildurchldssiger dielektrischer Spiegel (1% Transmission), GB: Gkblock (51 mm
BK7{Glas), AR: variables AbschwAchrad (re°ektierende Metallbeschichtung mit ODO - OD2), BL:
einstellbare Irisblende, L1: Sammellinse (f = 150 mm), SA: @phir{PI Attchen (3mm dick), L2:
achromatische Sammellinse (f = 25 mm, Mittendicke 5,5 mm), BBO: BBO{Kristall (gekeilt mit
Dicke 901 m - 1201 m, Schnitt fi&v 1064 nm SHG Typ |, Doppelband{Antire°exbeschichtung),
L3: Sammellinse (f = 60 mm), , /2: Halbwellenplatte (532 nm, low order), PST: polarisierender
Strahlteilerwixfel (440 nm - 650 nm), FG: Farbglasfter BG39, L4: achromatische Sammellinse
(f = 50 mm), CCD: CCD{Gitterspektrometer.

konstanten Faktor von 3417 herunter, von einem Achtel der Pulsederholrate des Seed{
Oszillators (77 MHz/8) auf die Wiederholrate des Verdrkers (2,8 kHzﬂ Weiterhin ist
dieser Frequenzteiler so programmiert, dass er bei einem Ausfadlines Eingangssignals
automatisch eine konstante Frequenz von 2,8 kHz ausgibt und begurerlich vorhandenem
Eingangssignal wieder dessen Frequenzteilung aufnimmt. Mitedier Programmierung soll
ein Aussetzen des gepulsten Pumplasers vermieden werden, dasizer 8esctadigung des
zwischenzeitlich vereisenden Vertkerkristalls fidhren kénnte.

Abbildung 3.7 zeigt den optischen Aufbau des f{2f{Interferomters zur Phasenstabilisie-
rung hinter dem Multipass{Verstarker. Er ist zur Verbesserung der mechanischen Stabdit
auf einer separaten Lochrasterplatte aufgebaut und wurde zu8chutz vor Luftschwankun-
gen innerhalb des Gehluses des Multipass{Vergrkers neben dem Prismen{Kompressor
montiert.

Ein Umlenkspiegel zwischen dem Prismen{Kompressor und der Astignsahus{Kom-
pensation (s. Kap! 2.3.1) ist teildurchéissig und transmittiert 1% der einfallenden Lichtleis-
tung. Dieser Lichtpuls aus dem Kompressor hat zur Vorkompensati des darau®olgenden
polarisierenden Strahlteilers einen negative@hirp (vgl. Kap. 1.1.2) und durchéuft deshalb
in diesem Aufbau zuerst einen Glasblock, der den Puls mit seinergitiven Materialdisper-
sion zeitlich komprimiert. Danach wird der Lichtpuls mit eirem variablen Abschviichrad
und einer verstellbaren Irisblende auf eine Pulsenergie von.&5*J und einen Strahl-

9Der programmierbare Frequenzteiler kann eine Eingangsfrequenz von 77 MHz/8 wahlweisauf 3 kHz,
2,9 kHz oder 2,8 kHz herunterteilen.
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durchmesser von 5 mm gebracht.

Dieser Lichtpuls wird mit einer Linse in ein Saphir{PAttchen fokussiert. In dem
Plattchen bildet sich durch Selbstfokussierung ein Filament ausp idem durch nichtli-
neare Prozesse wie der Selbstaufsteilung ein breitbandiges $pd&s Podest erzeugt wird,
das sogenannte WeiYalicht [Gae00]. Dieses WeiYlicht Alithun Spektralkomponenten um
500 nm und um 1000 nm, was in Abbildung 3.7 durch die verschiedarbigen Pfeile ange-
deutet wird. Das Licht wird dann mit einer weiteren Linse in aien nichtlinearen Kristall
fokussiert und damit die Spektralkomponente um 1000 nm fregueverdoppelt auf 500 nm.
Eine weitere Linse kollimiert den Lichtstrahl wieder und mit éner Halbwellenplatte und
einem polarisierenden Strahlteiler wird dann die Polarisatih der beiden giinen Teilstrah-
len auf eine gemeinsame Polarisationsrichtung projiziert uraur Interferenz gebracht. Ein
Farbglas Tter absorbiert zum Schutz des Spektrometers das Fdamentallicht um 800 nm,
bevor das giéne Licht mit einer Linse auf den Eingangsspalt des Gitterspeklmeter@ fo-
kussiert wird. Aus der Intensitdtsmodulation des optischen Spektrums in diesem Spektro-
meter (s. Abb. 3.8a) kann dann auf die CEO{Phase der einfallendéd.ichtpulse geschlossen
werden.

Es ist anzumerken, dass die beiden Arme des vorgestellten f{2f{¢rferometers nicht
rAumlich getrennt sind, sondern nur durch Lichtstrahlen unterduedlicher Welleninge
bzw. Polarisation gebildet werden. Ein solchesommon{path{Interferometer ist besonders
unemp ndlich gegemoer mechanischen Schwankungen.

Das Gitterspektrometer wird Bber einen USB{Bus von einem Laptop ausgelesen. Auf
diesem Computer Auft ein im Rahmen dieser Arbeit programmiertes C++ Programrﬁ,
das alle 10 ms aus einem neu ausgelesenen Spektrum die momentaBO{Phase der
verstarkten Lichtpulse bestimmt. Der Algorithmus dieser Phasenberboung wird im fol-
genden Abschnitt mher erfdutert. In der Software wird dann aus diesen aufeinanderf@g-
den Phasenmessungen und einem vorgegebenen Sollwert der Phatelseines dort im-
plementierten langsamen Integral{Reglers ein Regelsignatiechnet und als analoge Span-
nung mit einer DigitaI{Anang{WandIerkarte@ ausgegeben. Dieses Ausgangssignal wird
in dem elektronischen PID{Regler der Oszillator{Phasenstahdierung (s. Kap. 3.1.1) auf
das eingehende Fehlersignal addiert und bewirkt so eine Vergifung des Sollwertes der
Oszillator{Phase. Dadurch wird erreicht, dass die im Vergrker verursachte Verschiebung
der CEO{Phase von einer entgegengesetzt verschobenen CEO{Bhales Seed{Oszillators
vorkompensiert wird und deshalb die CEO{Phase der Lichtpulse iier dem Multipass{
Verstarker | wie beabsichtigt | konstant bleibt.

OGitterspektrometer ,HR4000\ der Firma OceanOptics, USA. (3648 CCD{Pixel, Spektralbereich
460 nm { 580 nm, FWHM{Au° gsung 0,065 nm, Gitter H11 mit 1800 Strichen/mm, 5! m Eingangsschlitz,
minimale Integrationszeit 1 ms, Signal{zu{Rausch Verhéltnis <300:1, USB 2.0 Schnittstelle, gemessene
Zeit fik einen kompletten Scan samt Datemibertragung in den Computer: 10 ms.)

1Die Software wurde programmiert in Microsoft Visual C++ 6.0 unter Verwendung der Microsoft
Foundation Classes und einer Mathematik{ und Gra kbibliothek von Uwe Morgner (s. Anhang[A).

12pCMCIA{Einschubkarte ,DAQCARD{AO{2DC\ der Firma National Instruments, mit 2 analogen
Ausgangen (0 V { 10 V, 12 Bit Spannungsau’®sung).
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Abbildung 3.8 : Interferenzsignal des f{2f{Interferometers zur Phasentabilisierung des Multi-

pass{Verstarkers. a) gemessenes optisches Spektrum am Gitterspektrometer mitntensitats-
modulation b) Betrag und Phase der Fourier Transformation (FT) dieser spétralen Interferenz.

Die Interferenz{Modulation entspricht einem Peak des FT{Betrags im Zeitbereich und einem
parabolischen Verlauf der FT{Phase an dieser Stelle. Der ldue Punkt zeigt die aus dieser Kur-
ve entnommene CEO{Phase. (B die Berechnung der FT wurde nur das modulierte Spektrum
innerhalb des blau markierten WellenAngen{Intervalls verwendet.)

3.2.2 Algorithmus der Phasenbestimmung

In Abbildung 3.8a ist das modulierte Spektrum dargestellt, dasnit dem Gitterspektro-
meter hinter dem f{2f{Interferometer gemessen wird. Aus diese®pektrum errechnet eine
Software mit folgendem Algorithmus die momentane CEO{Phaseed Lichtpulse hinter dem
Multipass{Verstarker (zum theoretischen Versandnis der f{2f{Interferenz, s. Kap. 1.3.2):
Der stark modulierte Teil des Spektrums (blau markiertes Ir@rvall in Abb. 3.8a), der
durch die Bandbreite der Phasenanpassung im Verdoppler{Kridtabegrenzt wird, wird
vom Benutzer ausgewhlt. Er wird auf eine Frequenzachse umgerechnet und danachitm
einem Fast{Fourier Algorithmus (FFT) in den Zeitbereich transformiert. Betrag und Pha-
se dieser Transformation sind in Abbildung 3.8b dargestellt. Marrieennt dort einen Peak
des Betrags im Zeitbereich bei 1,4 ps, an dieser Stelle hat dagtliche Phase der Fourier{
Transformation (FT) einen parabolischen Verlauf. Diese Zeitreéspricht dem Unterschied
zwischen der Gruppenlaufzeit des Lichts im 500 nm Interferater{Arm und dem im
1000 nm Arm. Der Unterschied resultiert vor allem aus der Materidispersion der Linse
L2 in Abb. 3.7, deren Dické? so gevhlt wurde dass das Interferenz{Spektrum mglichst
eng moduliert ist, die Modulation vom Gitterspektrometer abe noch aufgefist werden
kann. Der parabolische Verlauf der zeitlichen Phase hat seine dache in der Gruppen-

13Die beobachtete Zeitversgerung von 1,4 ps entspricht bei einer Materialdicke der achromatischen Linse
L2 von 5,5 mm einem mittleren Gruppenlaufzeitunterschied von GD(500 nm) GD(1000 nm) = 255 fs/mm.
Dieser Wert liegt zwischen den Werten der beiden verwendeten Linsenmaterialien (¢GD/4 150 fs/mm filr
SSK8 und ¢GD ¥4 460 fs/mm fiéy SF56).
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laufzeitdispersion (GDD) dieser Linse, die leicht unterschieidhen WellenAngen sehen alle
einen unterschiedlichen Laufzeitunterschied. Wenn die Pulsergie im Saphir{PIlattchen
zu hoch gewhlt wird, dann wird das Wei%licht dort in mehreren Filamente erzeugt. Im
Interferenz{Spektrum wird dann zugitzlich eine Schwebung sichtbar, der zeitliche Peak der
FT{Betrags teilt sich auf und verhindert damit eine sinnvolleBestimmung der CEO{Phase.
Daher wird das f{2f{Interferometer hier mit einem einzelna Filament im Saphir{PIlAttchen
betrieben.

An den Verlauf der FT{Phase in der Umgebung des zeitlichen Peakssst die Softwa-
re mit einem least{square Fit eine Parabel an. Der Wert der dieser Fit{Parabel an einer
vom Benutzer fest gevdihlten Zeit{Position wird als momentaner Wert der CEO{Phase g-
nommen. Es wird typischerweis@ber 3 aufeinanderfolgende Phasen{Messungen gemittelt
um das Messrauschen zu verringern und das Ergebnis dieser Mittel wird als Monitor{
Signal am Digital{Analog Wandler ausgegeben. Aus dem Verlaufed Mittelwertes der
typischerweise letzten 10 gemessenen Phasenwerte berechnetademintegral{Regler der
Software ein Regelsignal mit einstellbarer Veratkung, das ebenfalls am Digital{Analog
Wandler ausgegeben wird und zur langsamen Regelung des Soliege der Oszillator{
Phasenstabilisierung dient.

Das Gitterspektrometer wird mit einer Integrationszeit von D ms betrieben. Das da-
rau®olgende Auslesen der Spektrometer{Daten dauert dann typgmsrweise ebenfalls 10 ms,
in denen das Spektrometer schon dagéohste Spektrum aufnimmt. Die gesamte dargestellte
Datenverarbeitung dauert vergleichsweise kurz, so dass caedll0 ms ein neu berechneter
CEO{Phasenwert zur Verfdgung steht. Alle 2 Sekunden pausiert die Datenaufnahm@évf
ca. 30 ms, um die graphische Darstellung auf dem Computermonitou aktualisieren. In
Anhang/A.1 wird die Benutzerober#che der beschriebenen Software dargestellt und seine
Bedienung kurz erfutert.

3.2.3 Leistungsabh Angigkeit der Phasenmessung

Ein systematischer Messfehler des dargestellten f{2f{Interfameters besteht darin, dass
der Messwert der CEO{Phase von der Pulsenergie der vermessenensBubngt (vgl.
Kap.1.2.3 und 1.3.4). Um diese Ablingigkeit zu quanti zieren, wurde die CEO{Phase am
Seed{Oszillator stabilisiert und die Pulsenergie im f{2f{Inteferometer bei konstanter Aus-
gangsleistung des Vergrkers durch langsames periodisches Drehen des Absablwades
vor dem Saphir{Plattchen (AR in Abb. 3.7) moduliert.

Die Messung ergibt einen Aherungsweise linearen Zusammenhang zwischen der Puls-
energie im Saphir{PAttchen und der gemessenen CEO{Phase. Der gemessene Kopplungs-
koezzient dieser beiden Gévsen betkgt 0,6 rad/%. Dieser Messwert hat einen relativen
Fehler von 40% und gibt die Schwankung der gemessenen CEO{PhasRadiant an, wenn
die Pulsenergie (um die verwendete Pulsenergie von ca. 8,5 herum) um 1% géndert
wird, wobei die prozentualeAnderung dabei 10% nichtdbersteigen sollte, damit eine Pha-
senmessung mit dem Aufbawberhaupt méglich bleibt.

Mit diesem Kopplungskoezzienten ergibt sich, dass das beobacteeRMS{Rauschen
der stabilisierten CEO{Phase hinter dem Versdrker von typischerweise 0,3 rad (im Zei-
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tintervall zwischen 10 ms und 20 s, siehe folgender Abschnitt) sehanit einem RMS{
Rauschen der Pulsenergie des Multipass{Ve#kers von 0,5% vollsindig erkidrt ware,
was mit den Spezi kationen des Herstellet$ gut vertrAglich ist. Dies kann wie folgt inter-
pretiert werden: Das kurzzeitige Pulsenergierauschen destérkers (< 30 ms) wird durch
die Mittelung der Phasenmessung nichiédi die Phasenregelung beicksichtigt. Es verbleibt
daher wie dargestellt im Rauschen der stabilisierten CEO{PhasBie auf mittleren Zeits-
kalen (100 ms bis 10 min) erfolgenden Schwankungen der CEMf&e durch thermische
Strahllageschwankungen werden von dem langsamen Regelkheisausgeregelt. Diese Pha-
senstabilitdt auf mittleren Zeitskalen wird aber mit der Gefahr einer lagzeitigen Drift
erkauft. Denn wenn die Ausgangsleistung des Multipass{Vedskers auf langen Zeitskalen
(> 10 min) absinkt, wird vom Regelkreis eine nicht vorhandene Risendrift herausgeregelt,
und die stabilisierte CEO{Phase der versirkten Pulse verschiebt sich.

Der mit diesem f{2f{Aufbau gemessene Kopplungskoezzient ist delth gréser als der
verd®entlichte Wert von 0,084 rad/% einer anderen Arbeitsgruppdflo3b]. Die Grdnde
hierfdr sind nicht eindeutig bestimmbar. Die andere Arbeitsgruppe vevendet beispielswei-
se ein dinneres Saphir{PAttchen (2 mm), einen dickeren Verdoppler{Kristall (1 mm BBQ),
eine unterschiedlich starke Fokussierung in den Saphir und eiderchgangige Fokussierung
mit Hohlspiegeln statt mit Linsen.

Die physikalische Ursache dieser Leistungsalhgigkeit ist allerdings erkérbar: Licht-
pulse mit hdhere Pulsenergie #nnen im Saphir{PlAttchen schon an fiherer Stelle ent-
lang des fokussierten Lichtstrahls ein Wei%licht{Filament eexigen. In diesem Filament ist
der Brechungsindex und die Dispersion g¥ser als in Saphir, damit ergibt sich zum einen
eine gBvsere CEO{Phasenverschiebung und zum andern eimigierer Gruppenlaufzeitun-
terschied zwischen den beiden Interferometerarmen. Der Pemk Zeitbereich verschiebt
sich in der Folge ein wenig (maximal wenige FFT-Zeitpixel wBi und es verschiebt sich
der Wert der daraus bestimmten CEO{Phase. (Zur genaueren Disksion der Auswirkung
von Dispersionsschwankungen im f{2f{Interferometer siehe Kapi [1.3.3.) Die aufgrund
dieser Erkirung erwartete Verschiebung des zeitlichen FT{Peaks zu dj.eren Zeiten mit
zunehmender Pulsenergie wurde im Experiment ebenfalls beahtet.

3.2.4 Ergebnisse

Wird der in diesem Abschnitt beschriebene langsame Regelkreis R#hasenstabilisierung
des Multipass{Verstrkers zusammen mit der Phasenstabilisierung des Seed{Oszilat
betrieben, so Asst sich die CEO{Phase der Lichtpulse aus dem Multipass{Vedtker so

stabilisieren, wie es in Abbildung 3.9 dargestellt ist: Die langsgen Schwankungen der
CEO{Phase (> 1 s) werden durch die Kombination der Regelkreise volindig unterdrickt,

es wird eine dauerhafte Stabilisierung der gemessenen CEO{Bhauf einen einstellbaren
Sollwert erreicht. Die schnelleren Schwankungen der gemessePhase € 100 ms) blei-
ben unbeein®usst, sie sind vermutlich nur ein Resultat der intensitsabhéngigen Phasen{

l4Spezikation des Herstellers (Femtolasers, Wien): 1% RMS{Pulsenergie®uktuation desMultipass{
Verstarkers
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Abbildung 3.9 : Messung der CEO{Phase hinter dem Multipass{Verstrker. a) Mit Phasen-
stabilisierung nur am Seed{Oszillator (ohne langsamen Reglkreis hinter dem Verstarker). Man
erkennt die langsamen Schwankungen der CEO{Phaseb) Mit Phasenstabilisierung am Seed{
Ostzillator und langsamem Regelkreis hinter dem Versrker. Die langsamen Schwankungen der
CEO{Phase werden ausgeregelt. (e®ektive Integrationszeaih der beiden Messungen: gelbe Linie
10 ms, schwarze Linie 100 ms, in dem Einsatz 1 s)

Messtechnik und des Intensiitsrauschens des Multipass{Vergirkers. In dem dazwischen-
liegenden Zeitbereich (100 ms t < 1 s) vergibYsert der langsame Regelkreis das Phasenrau-
schen, dieser uneninschte E®ekt idnnte wahrscheinlich durch einen zu&zlichen P{Anteil
des I{Reglers in der Software und genauer eingestellte Rqglameter vermieden werden.
Insgesamt kann mit den beiden dargestellten Regelkreisen diemgssene CEO{Phase
so stabilisiert werden, dass ihr RMS{Rauschen typischerweise 0gir(fér t> 100 ms), bzw.
0,3 rad (filv t>10 ms) bet@gt. Dabei soll hier nocheinmal bemerkt werden, dass aufgrund
der IntensitAtsabhangigkeit der Phasenmessung (vgl. Abschn. 3.2.3) der wirklicheew
der CEO{Phase in langen Zeitdumen ¢ 10 min) wegdriften kann, falls sich auf dieser
Zeitskala die durchschnittliche Ausgangsleistung des Multipass@vstarkers Andert.

3.3 Dritte Phasenmessung der ultrakurzen Lichtpulse

Um phasenablngige Experimente mit dem aufgebauten Lasersystem durghfen zu
kédnnen, wird die Pulsdauer der phasenstabilen Lichtpulse aus devtultipass{Verstarker
in einem Kapillar{Spiegel{Kompressor weiter verlrzt (vgl. Kap. 2.3). Nach dieser Puls-
verkivzung wird die CEO{Phase der Pulse noch ein drittes Mal gemessdbiese Phasen-
messung ist @tig, weil mechanische Schwankungen der Einkopplung in dieafillare eine
verAnderliche Pulsenergie innerhalb der Kapillare zur Folge han und damit auch einen
verdnderlichen Phasenversatz in der Kapillare bewirken (s. Kap.2L3).

Diese dritte Phasenmessung der ultrakurzen Lichtpulse erfolgtieder mit einem f{2f{
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Abbildung 3.10 : Aufbau des f{2f{Interferometers zur dritten Phasenmessung der ultrakurzen

Lichtpulse. ST: breitbandiger dielektrischer Strahlteiler (50:50), GK: Paar Quarzglas{Keile (Ge-
samtdicke » 2,7 mm), BL: einstellbare Irisblende, HS1: Silberhohlspigel (f = 250 mm), SA:

Saphir{PI Attchen (Dicke 1 mm), GL: Glassubstrat (BK7, Dicke 6,35 mm), HS2: Silberhohlspiegel
(f = 50 mm), BBO: BBO{Kristall (100 m dick, p{coating, Schnitt f & 1064 nm SHG Typ I),

HS3: Silberhohlspiegel (f = 100 mm),, /2: Halbwellenplatte (514 nm, low order), PST: polarisie-

render Strahlteilerwiyfel (440 nm { 650 nm), FG1: FarbglasTter (GG475), FG2: Farb glasTter

(VG9), IF: Kurzpass Iter (520 nm), ND: Neutraldichte Tter (O D 0,5), L: achromatische Sammel-
linse (f = 50 mm), CCD: CCD{Gitterspektrometer. (Die doppel te gréne bzw. rote Linie dient
nur zur Verdeutlichung der beiden , Interferometerarme\.)

Interferometer im Frequenzbereich (s. Kap. 1.3.2), das elfafis im Rahmen dieser Arbeit
neu aufgebaut wurde. Das Ergebnis dieser Phasenmessung wirddegi durchgefihrten Ex-

perimenten (s. Kap. 4) mitgeschrieben und bei deren Auswertunetttlich dazu verwendet,
den beobachteten Ereignissen die CEO{Phase des verursachendehtpulses zuzuordnen.

3.3.1 Optischer Aufbau

Der optische Aufbau des f{2f{Interferometers zur dritten Phaenmessung bei den ultra-
kurzen Lichtpulsen ist in Abbildung[3.10 dargestellt. Bis auf ds Gitterspektrometer und

dessen Einkopplung ist es auf einer separaten Lochrasterpl%mnerhalb des Geluses
des Kapillar{Spiege{Kompressors montiert. Im Unterschied zudem oben vorgestellten
f{2f{Interferometer direkt hinter dem Multipass{Verst Arker (s. Kap.'3.2.1), wurden hier
durchgéngig Hohlspiegel statt Linsen verwendet. Dies war zum einen veggdes gévseren
Ein°usses von Dispersion auf die Pulsdauer der ultrakurzen Lichiitse nétig (vgl. Kap.

1.1.2), zum anderen sollten so potentielle systematische Messéellurch Strahllageschwan-

15 ochrasterplatte aus Aluminium, Abmessungen 200 mmg 200 mm£ 13 mm.
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kungen auf der Linse (vgl. Kapl 1.2.2) und durch den transversai Gruppenlaufzeitunter-

schied in einer Linse [Bor88, Pla04] vermieden werden. Weiér wurde in diesem Aufbau

ein dédnneres Saphir{PAttchen verwendet. Im Wesentlichen ist dieser Aufbau jedoch ver
gleichbar mit dem in Abbildung 3.7 vorgestellten Interferomier, daher ist die Darstellung

hier knapp gehalten.

Die beiden durchgalhrten Experimente aus Kapitel 4 wurden mit zwei leicht unte
schiedlichen Aufbauten dieses dritten f{2f{Interferometersdurchgefihrt. In diesem Ab-
schnitt wird durchgéngig der verbesserte Aufbau beschrieben, dedlrend der atomphysi-
kalischen Messungen (Kap. 4.2) zum Einsatz kam, die Unterschiederdeiden Aufbauten
werden in Abschnitt/3.3.3 diskutiert.

Das Licht aus dem Kapillar{Spiege{Kompressor (s. Kap. 2/3) wil durch drei Re°e-
xionen an breitbandigen und dispersionsarmen Strahlteilernnd durch eine einstellbare
Irisblende auf einen Strahldurchmesser von 2 mm und eine Pulsggie von 11 J gebracht.
Durch die Materialdispersion eines Paares verschiebbarer Gkaile wird der im Puls vor-
handene negative Chirp kompensiert und der dann ultrakurzei¢htpuls mit einem Hohl-
spiegel in das Saphir{PAttchen fokussiert. Die dort erzeugten Spektralkomponenum
500 nm und um 1000 nm werden durch die Materialdispersion ein€dassubstrats ge-
geneinander verdgert, bevor der langwellige Anteil in einem BBO{Kristall frequenzver-
doppelt wird. Mit einer Halbwellenplatte und einem polarisieenden Strahlteiler werden
diese beiden ginen Komponenten des Lichts dann auf eine gemeinsame Polaiisas-
achse projiziert und zur Interferenz gebracht. Dann wird dag&icht in den Eintrittsspalt
des CCD-Gitterspektrometelg fokussiert und dessen optisches Spektrum gemessen. Mit
mehreren spektralen Filtern wird dabei verhindert, dass dasp8ktrometer in SAttigung
geht.

Das gemessene Spektrum wirdber einen USB{Bus aus dem Gitterspektrometer
in einen Laptop eingelesen. Dessen Software kann dann alle 40 aas der Inten-
sitAtsmodulation des Spektrums die CEO{Phase der ultrakurzen e berechnen. Dieser
Phasenwert wird als analoge Spannung mittels einer Digitm{nalog{WandIerkarte@ ausge-
geben und in den durchgerten Experimenten mitprotokolliert. Details zum Algorithmus
dieser Phasenbestimmung nden sich im folgenden Abschnitt.

3.3.2 Algorithmus der Phasenbestimmung

Abbildung zeigt das optische Spektrum, wie es hinter diesedritten f{2f{Interfero-
meter gemessen wird. Aus der Intengifsmodulation dieses Spektrums berechnet die Soft-

16Zum Erzeugungsort der beiden verwendeten Spektralkomponenten siehe auch die DiskussionAb-
schnitt 3.3.3]

1 Gitterspektrometer , AvaSpec{2048{SPU\ der Firma Avantes, Niederlande. (2048 CCD{Pixel, Spek-
tralbereich 440 nm { 574 nm, FWHM{Au° ésung 0,1 nm, Gitter VD mit 1800 Strichen/mm, 10 * m Ein-
gangsspalt, minimale Integrationszeit 2 ms, Signal{zu{Rausch Verl#tnis <250:1, USB 1.1 Schnittstelle,
gemessene Zeitdr einen kompletten Scan samt Datembertragung in den Computer: 40 ms.)

18pCMCIA{Einschubkarte ,, DAQCard{6062E\ der Firma National Instruments, mit 2 analogen Aus-
gdngen € 10 V, 12 Bit Spannungsau®sung, 800 kS/s).
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Abbildung 3.11 : Interferenzsignal des f{2f{Interferometers zur dritten Messung der CEO{Phase
bei den ultrakurzen Lichtpulsen. a) gemessenes optisches Spektrum mit Intenétsmodulation

b) Betrag und Phase der Fourier{Transformation (FT) dieser Interferenz. Die IntensitAtsmodu-

lation entspricht einem Peak des FT{Betrags im Zeitbereich an dieser Stelle hat die FT{Phase
kurzzeitig einen stetigen Verlauf. Der blaue Punkt zeigt die aus dieser Kurve entnommene CEO{
Phase. (Fir die Berechnung der FT wurde nur das Spektrum innerhalb desblau markierten

WellenlAngen{Intervalls verwendet.)

ware die momentane CEO{Phase der ultrakurzen Lichtpulse. Daiegse Software im We-
sentlichen mit der schon beschriebenen Software in Abschnitt 23bereinstimmt, werden
hier nur knapp einige Unterschiede eéltert.

Der Peak im FT{Betrag dieses modulierten Spektrums bei eineverzégerungsze@
von 1,45 ps wurde durch die Dicke des verwendeten Glassubstr&s wieder so einge-
stellt, dass die resultierende Modulation im Welle@ngenbereich mglichst eng ist, vom
Gitterspektrometer aber noch aufgaist werden kann. Im Zeitbereich ist die FT{Phase nur
in sehr wenigen Zeitpixeln wohlde niert, aus diesem Grund musste der Software auf die
Anpassung einer Fit{Parabel verzichtet werden. Die CEO{Phase vd aus der Kurve der
FT{Phase direkt an einem vom Benutzer einstellbaren Zeitpurikabgelesen.

Die Messung der CEO{Phase der ultrakurzen Lichtpulse wird dadah erschwert, dass
die Pulsenergie wie auch das optische Spektrum dieser Pulse amiem Kapillar{SpiegeK
Kompressor wesentlich dérker schwanken als vor diesem. Deswegen mittelt die Software

19Die im FT{Betrag erkennbare Verzggerung von¢, = 1,45 ps passt nicht zu der genau bekannten Dicke
des BK7 Substrats und dessen Gruppenlaufzeitunterschied. (Mit GRx7 (500 nm)j GDgk7 (1000 nm) =
110 fs/mm und der Dicke d = 6;35 mm ergdbe sich¢ = ¢GD ¢d = 0;70 ps.) Die beobachtete
Verzdgerungszeit Asst sich aber mit¢, %2 1,42 ps erkBiren als Summe der Gruppenlaufzeitdi®erenzen von
7,6 mm Quarzglas, 4 m Luft, 1 mm Saphir, 6,35 mm BK7{Glas, dem angenommenen spekilen Pha-
sengang von +180 3 aus der Kapillare (s. Kap./2.3.2, ¢GD1g s> = 330 fs) und der ndherungsweise be-
kannten Gruppenlaufzeitdi®erenz der dispersiven Spiegel des Kapillar{Spiegel{Kompressors (¢Gfrms Y4
i 630 fs). Genau diese dispersiven Komponenten be nden sich zwischen der Kapillare und dem BB
Kristall des f{2f{Interferometers (Diskussion s. Abschn.[3.3.3, Werte if GDs0o nm i GD1000 nm = ¢ tr; 2f
aus Tabelle[ 1.2 entnommen).
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typischerweisedber 8 einzelne Phasenmessungen mit je 40 ms Integrationszeiytr sie
das laufende Mittel als Spannungssignal am Digita{Analog Watler ausgibt. Alle 2 s
pausiert die Software die Datenaufnahme, umif ca. 50 ms die Bildschirmdarstellung
zu aktualisieren. In Anhangl A.2 ist die Benutzeroberdche der beschriebenen Software
dargestellt.

Es sei noch darauf hingewiesen, dass im beobachteten optischgek&um je nach
Justage des Interferometers und Einkopplung in das Gitterspigometer verschiedenarti-
ge spektrale Interferenzen beobachtet werdemdknen. Diese Interferenzen entstehen im
Allgemeinen nicht durch eine f{2f{Interferenz, ihr Ursprung wirde nicht im einzelnen un-
tersucht. Fiv die Bestimmung der CEO{Phase darf nur eine solche Interfererverwendet
werden, die von der CEO{Phase abdngt, und deren Phasenlage sich daher durch langsa-
mes Verschieben der Glaskeile vor dem Interferometer stetigrsehieben Asst.

3.3.3 Erzeugungsort der spektralen Oktave und Leistungsab-
hAngigkeit der Phasenmessung

In diesem Kapitel wurde bis jetzt ausschliesslich der Aufbauilf die dritte Phasenmessung
der ultrakurzen Lichtpulse beschrieben, wie eéf die atomphysikalischen Messungen in Ka-
pitel verwendet wurde. Weiter unten in diesem Abschnitt wi diskutiert werden, dass
in diesem Fall die im f{2f{Interferometer e®ektiv verwendete Spektralkomponenten dabei
schon in der Kapillare erzeugt wurden, nicht erst im Saphir{Ritchen wie urspinglich
angenommen. Zuvor soll kurz der leicht unterschiedliche ffZufbau erwahnt werden, mit
dem die THz{Experimente in Kapitel(4.1 durchgedhrt wurden.

Phasenmessung der ultrakurzen Lichtpulse f @ die THz{Experimente

Die Experimente zur THz{Erzeugung (Kap. 4.1) wurden mit eine kleinen Modi kation
des dritten f{2f{Interferometers durchgefihrt. Im Unterschied zu dem in Abschnitt/3.3.1
dargestellten Aufbau stand hierbei nur ein breitbandiges Giﬁrspektromete@ mit einer
wesentlich géberen Wellendngenau®sung zur Verfigung. Deshalb wurde die zeitliche
Verzégerung zwischen den beiden spektral getrennten Armen des {{@ferferometers in
diesem Fall mit einem nur 4,3 mm dicken Quarzglas{Substrat (egpricht GL in Abb. 3.10)
verwirklicht.

Die verwendete Materialdicke dieses Glassubstrats efki in diesem Fall gut die im
Interferogramm beobachtete Verdgerungszeit von 0,35 ps (gemessen wie in Abb. 3.11b, zur
Berechnung vgl. Fu¥anote 19). Daran erkennt man, dass die beidgpektralkomponenten,
die zur betrachteten f{2f{Interferenz beitragen, erst | wie beabsichtigt | im Saphir{
Plattchen erzeugt wurden.

Die AbhAngigkeit dieser Phasenmessung von der Pulsenergie der vermesseiuhtpul-
se wurde in diesem Fall nicht untersucht. Es kann aber ein Kopptgskoezzient in derselben

20Gitterspektrometer ,HR2000{UV{NIR\ der Firma OceanOptics, 2048 CCD{Pixel, Spektralbereich
200 nm { 1100 nm, FWHM{Wellenl Angenaudsung» 0,7 nm.
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Abbildung 3.12 : Experimentelle Bestimmung der IntensitAtsabhAngigkeit bei der dritten Pha-
senmessung im f{2f{Interferometer # die ultrakurzen Lichtpulse. Die Pulsenergie im Interfe-
rometer wird periodisch moduliert (blau gestrichelte Linie) und die CEO{Phase mit dem f{2f{
Interferometer kontinuierlich gemessen (schwarze durchgzogene Linie). Es ergibt sich daraus eine
obere Grenze fv den Kopplungskoeztzienten von 15 mrad/%. (Die e®ektive Integrationszeit der
beiden dargestellten Messungen befgt 2 s.)

Grévzenordnung vermutet werden, wie er in Abschnitt 3.2.3 beim f{thterferometer zur
Phasenmessung direkt hinter dem Multipass{Vergirker gemessen und diskutiert wurde.

Weiterhin wurde bei dieser THz{Messung anstatt des vorgestelltekapillar{Spiegel
Kompressors (vgl. Kap! 2.3) dieselbe Kapillare, eifliterer Satz aus dispersiven Spiegéfn
und eine 2{Prismen{Anordnungf? aus Quarzglas zur Pulskompression verwendet. Die dabei
erzielte Pulsdauer betrug ca. 8 fs.

Phasenmessung der ultrakurzen Lichtpulse f @ die atomphysikalischen Experi-
mente

Die atomphysikalischen Experimente (Kap. 4.2) wurden mit dendritten f{2f{Interfero-
meter durchgefihrt, wie es oben in den Abschnitten 3.3/1 und 3.3.2 beschriebamrde.

Um auch fiv diesen Aufbau die Leistungsabdingigkeit der Phasenmessung zu unter-
suchen (vgl. Abschn| 3.2.3), wurde anstelle der Glaskeile (GK in Ab3.10) ein variables
Abschwachradahnlicher Dicke vor dem f{2f{Interferometer eingebaut undiurch langsames

2lsatz dispersive Spiegel der Firma Femtolasers (Wien): 2 ,M193\, 2£ ,M199\, 2£ ,M204\, 2£
«M205\, 2£ |M207\, 1£ ,M220\, 4£ ,M221\ und 2£ ,M235\, gesamte Gruppenlaufzeitdispersion
§ GDD(600 nm - 900 nm) ¥4 -850 f&, aber unpassende Dispersiongherer Ordnung.

22prismenstrecke aus zwei Quarzglas{Prismen, Apex{Winkel & 800 nm geschnitten, Apex{Abstand
der Prismen: 380 mm, gesamte Eindringtiefe der beiden Prismen: 13 mm
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Drehen die Pulsenergie im Saphir{ittchen periodisch stark moduliert. Die CEO{Phase
des Multipass{Verstrkers wurde dabei mit den beiden oben dargestellten Regedlgen
konstant gehalten. In Abbildung 3.12 ist die gemessene CEO{Phaserdiltrakurzen Licht-
pulse gezeigt, die simultan zur vénderlichen Lichtleistung aufgenommen wurde. Aus der
Messung kann man einen Kopplungskoezzienten zwischen gemesseneEO{Phase und
einfallender relativer Pulsenergie von weniger als 15 mrad/ableiten. Die in der Abbildung
erkennbaren Phasenschwankungen werden hauftbklich von mechanischen Schwankungen
bei der Einkopplung in die Kapillare verursacht (s. folgendeAbschnitt) und sind kaum
korreliert zu der periodischen Pulsenergiemodulation.

Der hier gemessene Kopplungskoezzient ist damit sogar wesentlideiker als der oben
genannte Messwert einer anderen Arbeitsgruppe [Bal03b] von 84am/%. Zusammen mit
der Beobachtung einefbergrovsen Zeitvedigerung in der hier verwendeten f{2f{Interferenz
(s. Fu¥znote 19) deutet diese geringe Inten&isabhangigkeit darauf hin, dass in diesem Fall
die relevanten Spektralkomponenten um 500 nm und um 1000 nmhea in der Kapillare
erzeugt wurden, und nicht erst im Saphir. Das f{2f{Interferaneter flv die ultrakurzen
Lichtpulse sollte daher bei Verwendung mit diesem neuen Kag@h{Spiegel{Kompressor
auch ohne das Saphir{Pittchen zur Phasenmessung geeignet sein, was aber im Rahmen
dieser Arbeit nicht mehr @berprift werden konnte.

Diese Annahme erldyt damit zum einen die gélsere Zeitveggerung im f{2f{Interfero-
meter, denn die beiden spektral getrennten Interferometemae beginnen dann schon am
Ausgang der Kapillare und jede dispersive Komponente bis zum \deppler{Kristall tr Agt
zur Zeitverzégerung bei. Zum anderen folgt aus ihr, dass die Phasenmessunghi#ngig
von der Pulsenergie im Saphir ist, denn dort passiert nichts mehwas die betrachteten
Spektralkomponenten beein®usst. Diese Vorhersage eines versdaenen Kopplungskoef-
“zienten ist kompatibel mit der dargestellten Messung aus Abbildog(3.12.

3.3.4 Ergebnisse

Wird das oben beschriebene dritte f{2f{Interferometer daz@genutzt, die CEO{Phase der
ultrakurzen Pulse aus dem Kapillar{Spiegel{Kompressor zu messeso ergibt sich ein Zeit-
verlauf der Phase wie in Abbildung 3.13 dargestellit.

In Abbildung 3.13a erkennt man, dass die CEO{Phase der ultrakmen Pulse schwankt,
obwohl die Phase vor der Kapillare mit beiden Regelkreisen kstant gehalten wird. Der
Grund hierfiv liegt hauptséchlich in der ve@nderlichen Lichtleistung innerhalb der Ka-
pillare, die einen veAnderlichen nichtlinearen Phasenversatz in der Kapillare marsacht.
Mit der Annahme eines nichtlinearen Phasenversatzes der Kdpie von Aw = 3:4%
(vgl. Kap. 2.3.2) ergibt die Rechnung aus Kapitel 1.2.3 eineKopplungskoezzienten von
0,1 rad/%. Dieser Wert ist deutlich kleiner als der gemessene Weén Abbildung 3.13a von
ca. 0,7 rad/%. Der Grund hierfir liegt in einem systematischen Messfehler des dritten f{2f{
Interferometers, denn es misst ja nichBgoonm, sondern Aqooonm i Asoonm Mit den direkt in
der Kapillare erzeugten Spektralkomponenten (vgl. Kap. 3.4), und dieser Messwert unter-
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Abbildung 3.13 : Dritte Messung der CEO{Phase der ultrakurzen Lichtpulse. a) CEO{Phase
hinter dem Kapillar{Spiegel{Kompressor (durchgezogen sbwarz), wenn die Phase vor der Ka-
pillare mit beiden Regelkreisen auf einen konstanten Wert &bilisiert wird, und Lichtleistung in
der Kapillare (blau gestrichelt). Aus der Messung kann man éen Kopplungskoezzienten von
» 0;7 rad/% abschétzen, mit der die nichtlinearen Prozesse in Kapillare je nah Pulsenergie
die gemessene CEO{Phase beein°ussen. (e®ektive Integratereit 2 s)b) CEO{Phase der ultra-
kurzen Pulse hinter dem Kapillar{Spiege{Kompressor (dick schwarz), wenn die Phase vor der
Kapillare einer langsamen Rampe folgt (2460 s, ddnn gridn). (e®ektive Integrationszeit 320 ms)

liegt grévzeren Schwankungen. In einer numerischen Simulatibder nichtlinearen Prozesse
in der Kapillare wurde iy die verwendeten experimentellen Parameter eine Velfserung
des Kopplungskoezzienten i die f{2f{Phase um einen Faktor von ca. 5 gefunden. Damit
kann der beobachtete Kopplungskoe+zient ausreichend genakigért werden. Durch eine

mechanisch stabilere Einkopplung des Lichtstrahls in die Kalare kénnen diese Phasen-
schwankungen verringert werden und damit auch der genanntessgmatische Messfehler
des f{2f{Interferometers vermieden werden.

Die RMS{Schwankung der CEO{Phase berechnet sich aus den gegen Daten zu
0,45 rad. Unter der oben diskutierten Annahme, dass der GroYateikser Schwankungen aus
der Pulsenergie{Phasen{Kopplung in der Kapillare stammt und suit kein Messfehler ist,
kann auf eine maximale Messungenauigkeit dieser Phasenmessung;8 rad (t> 320 ms)
geschlossen werden, vergleichbar zu dem Wert in Abschnitt 3.203lies entspricht bei einer
ZentralwellenlAnge von 760 nm einer Messungenauigkeit von nur 120 as in detliobien

23Diese numerische Simulation entspricht der Split{Step Fourier Propagation, diefédv Abbildung 2.9
verwendet und dort auch ndher erldutert wurde. Allerdings war es il die beobachtete Verfinfachung des
genannten Kopplungskoezzienten nur mtig zusatzlich zur Selbstphasenmodulation noch die Selbstaufstei-
lung zu benicksichtigen. Alle weiteren dort genannten Prozesse beein°ussen den Kopplungskoeztzienten
nicht mehr signi kant. Der genannte Faktor von 5 ist so zu verstehen, dass sich @ CEO{Phase durch
die IntensitAtsschwankung bei der Selbstphasenmodulation so vAndert wie es in Kapitel(1.2.3 erButert
wird. Bei der Messung dieser Phase durch die f{2f{Technik wird zudtzlich ein systematischer Messfehler
desselben Vorzeichens beobachtet, der viermal gvser ist. (Vgl. Kap.[1.3.4)
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Abbildung 3.14 : Feldverlauf zweier Lichtpulse, wie sie mit dem hier dargetellten Lasersystem
erzeugt werden. Die CEO{Phase wurde beispielhaft aufcgo = 0 und Acgo = Y42 gesetzt. Beim
dargestellten Kosinus{Puls (Aceo = 0) ist das maximale E{Feld in negative Richtung um 6%
geringer als das in positive Richtung. Beim Sinus{Puls Aceo = ¥42) ist das maximale E{Feld
in beide Richtungen anrmhernd gleichstark. (Pulsform aus SPIDER{Messung in Abb. 210)

Lage des elektrischen Feldverlaufs dieser Lichtpulse.

In Abbildung 3.13b ist gezeigt, wie sich die CEO{Phase der ultrakzen Pulseandert,
wenn die Phase des Multipass{Vergirkers mit den beiden Regelkreisen auf einer langsamen
Rampe gedihrt wird. Die Bbereinstimmung dieser beidendllig unabhAngigen Phasenmes-
sungen besdtigt die Funktionalit At der beiden f{2f{Interferometer. Mit dieser langsamen
Rampe der CEO{Phase wurden auYserdem die Experimente in Kapifedurchgefihrt.

Den Beweis, dass auch auf langen Zeitskaler>(t0 min) diese dritte Phasenmessung
innerhalb der angegebenen Messgenauigkeit korrekt bleibigfert der Vergleich mit dem
Phasensignal des THz{Experiments (Kap. 4.1), dashger als eine Stunde bis zum Ende
der Messung starr korreliert blieb.

Zum Abschluss zeigt Abbildung 3.14 einen beispielhaften Licht{sj der mit dem hier
beschriebenen Lasersystem erzeugt wurde. Der Verlauf seinektekechen Feldes kann
mit dem Aufbau dieser Arbeit vollsﬂndiﬁ charakterisiert werden. Und seine typische
Feldstarke im Fokus ¢ GV/cm) reicht aus um lonisationsexperimente durchzufhren, die
im folgenden Kapitel beschrieben werden.

24Mit der dargestellten f{2f{Phasenmessungen ist die absolute Phase des Feldverlaufsstrbis auf eine
gleichbleibende Konstante bekannt, die aber mit der THz{Messung in Kapitel 4.1 oder der somphysika-
lischen Messung in Kapitel 4.2 bestimmt werden kann.
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Kapitel 4

Phasenabh Angige Experimente

Mit dem im Rahmen dieser Arbeit aufgebauten Lasersystem (Kap. 2 dn3), das ultra-
kurze und hochintensive Lichtpulse mit kontrollierter CEO{Phase erzeugt, wurden zwei
verschiedene phasenalngige Experimente durchgeirt.

Zum einen wurde mit dem Laserstrahl in Umgebungsluft ein Plasma mndet und
dort Terahertz{Strahlung (THz{Strahlung) erzeugt (Abschnitt 4.1). Es wurde dabei beob-
achtet, dass der elektrische Feldverlauf der THz{Welle von deCZEO{Phase des erzeugen-
den Lichtpulses abléngt [Kre06]. Damit wurde eine neuartige Methode zur Bestimumg
der ,absoluten Phase\ demonstriert, die schon jetzt konkurrendhig zur da#éy etablierten
Methode des Stereo{ATl Spektrometers ist. Au¥serdem wurde Hoei erstmalig optische
Gleichrichtung in einem @Aumlich isotropen Medium nachgewiesen.

Im zweiten Experiment wurde die Phasenatdngigkeit der Photoionisation von Neon{
Atomen untersucht (Abschnitt 4.2). Hierfidr wurde in einem Reaktionsmikroskop der
vollstandig di®erenzielle Wirkungsquerschnitt dieses lonisationspesses gemessen. Im
lonenimpuls nach Einfachionsation war eine Phasenahgigkeit erkennbar. Und in der
Doppelhdcker{Struktur des Neon{lonenimpulses nach nichtsequentlel Doppelionisation
konnte erstmalig eine signi kante Phasenaldingigkeit beobachtet werden.

4.1 Erzeugung von THz{Strahlung in einem Luft{
Plasma

Fiv die in diesem Abschnitt dargestellte Messung wurde mit dem Haumil des Lichts
aus dem Kapillar{Spiegel{Kompressor (Kap! 2.3) durch Fokussieng ein Plasma in der
Umgebungsluft geBndet. Ein Teil des Borigen Lichts wurde #r die simultane Messung
der CEO{Phase im dritten f{2f{Interferometer (Kap. 3.3) verwendet. Damit konnte die
im Plasma erzeugte THz{Strahlung in ihrer Abtngigkeit von der CEO{Phase des Lichts
untersucht werden. Dieses Experiment wurde in Zusammenarbeitit der Arbeitsgruppe
von Hartmut Roskos an der Universiat Frankfurt durchgefihrt.

Im Folgenden wird zuerst der theoretische Hintergrund der phasabhangigen THz{
Erzeugung im Plasma kurz edutert. Dann werden der experimentelle Aufbau dargestellt
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und die Messergebnisse diskutiert.

4.1.1 Theoretischer Hintergrund

Zur Erzeugung des Plasmas wird der ultrakurze und hochintensi Lichtpuls in die Umge-
bungsluft fokussiert. Durch die dabei in der Fokus{Region entskenden hohen Feldsirken
kommt es zur lonisation der Luftmolele, die hier ausschliesslich als Sticksto®{Molgle
angenommen werden. Die zeital#imgige lonisationsrate des Gases kann mit der statischen
Tunneltheorie (s. Gl.[4.3, [Cor89]) berechnet werden undéhgt stark nichtlinear von der
momentanen Feldséirke des Lichtpulses ab. Das@hrt dazu, dass im Wesentlichen nur
wenige Feldspitzen in der Umgebung des Pulsmaximums zur lonigat beitragen.

In Abbildung 4.1b ist dargestellt, wie Lichtpulse mit unterschidlicher CEO{Phase zu
einem unterschiedlichen zeitlichen Ablauf der lonisationdhren. Dabei ist zu beachten,
dass die freigesetzten Elektronen dabei je nach momentanerFe{d Richtung des Licht-
pulses in positive (Elektronendichte’2) oder negative Richtung (Elektronendichte%s )
ausgelenkt werden. Der Zeitverlauf dieser beiden Ladungsdieh ist in Abbildung 4.1c
dargestellt. Man erkennt, dass | nhachdem der Lichtpuls wiederabgeklungen ist | eine
unterschiedliche Anzahl Elektronen in die eine oder andere dRtung ausgelenkt wurde, je
nach CEO{Phase des ionisierenden Pulses.

Damit ergibt sich nach der lonisation ein makroskopisches Dipnbment des erzeugten
Plasmas, das proportional ist zu dem Asymmetrieparameter

1 FR—

tr (1) + Y (t) 4.1)

Abbildung 4.2 zeigt die Abhngigkeit dieses Asymmetrieparameters von der Pulsdauer
und der CEO{Phase des ionisierenden Lichtpulses, die numerisahsaden Bewegungsglei-
chungen der beiden Ladungsdichten im Plasma berechnet wurder¢d06]. Man erkennt,
dass die GAYze vorR], direkt zusammenkingt mit der CEO{Phase des Pulses und dabei
einer nahezu Kosinus@rmigen Abhéngigkeit folgt. Weiterhin sieht man, dass der Betrag
von R, fiv Pulsdauern@ber 10 fs verschwindend gering wird.

Falls also das elektrische Feld des ionisierenden Lichtpuls@simlich asymmetrisch ist,
oder ein starkes externes E{Feld angelegt wird, wird eine Ladgsasymmetrie im Plas-
ma erzeugt, und damit ein makroskopisches Dipolmoment. In diem Fall kommt es auf-
grund dieses Dipolmomentes zu einem kurzzeitigen elektrischLadungsstrom, nachdem
der Lichtpuls schon wieder abgeklungen ist. Die freien LadusigAger im Plasma beginnen,
mit ihrer PIasma{Frequeng im THz{Bereich zu oszillieren. Durch die Abwesenheit des
ionisierenden Lichtfeldes rekombinieren die freien Ladustyager allerdings Bgig und diese
Schwingung @t nur fér wenig lAnger als einen Schwingungszyklus an.

Der kurzzeitig schwingende Strom der freien Ladungg#iger im Plasma erzeugt als
Hertz'scher Dipol eine elektromagnetische Welle im THz{Frequebereich, die sogenannte

INimmt man an, dass F’,LO% der Sticksto®molaelle bei Normaldruck ionisiert sind, so ergibt sich eine
Plasmafrequenz von! , = = ne?=%ym = 0,41 THz. Das entspricht einer Periodendauer von 2,4 ps.
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Abbildung 4.1 : Simulation der Plasma{Erzeugung in Luft mit einem ultraku rzen Lichtpuls.

a) Zeitverlauf des elektrischen Feldes#r zwei Lichtpulse mit unterschiedlicher CEO{Phase. Die
lonisationsschwelle wurde willkdvlich bei einer lonisationsrate von 0,1%ffs (=10'%/s) eingezeich-
net. b) Berechnete lonisationsrate des Gases. Nur 3 bzw. 4 Feldspin tragen signi kant zur

lonisation bei. c) Dichte der in positive (12 ) und negative (¥4 ) Feldrichtung ausgelenkten freien
Elektronen. Man beachte den polarisierten (links), bzw. ndezu unpolarisierten (rechts) Endzu-
stand des Plasma. (Simulationsparameter: molekulares Stksto®{Gas bei Normaldruck mit einer
Anfangsdichte von %2 . = 2;7 ¢10'° cmi 3, lonisationsraten aus statischer Tunneltheorie, 6 fs
Dauer des Licht{Pulses mit gau¥drmiger Einhillender, Zentralwellenlange 800 nm, maximale
Licht{Feldst Arke E,; = 4;2¢10'° V/im 1 2¢10" W/cm 2, Details in [Kre06].)
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Abbildung 4.2 : Berechnung der Ladungs{Asymmetrie eines von einem ultralirzen Lichtpuls

erzeugten Luft{Plasmas. a) Asymmetrieparameter R, in Abh#ngigkeit von der CEO{Phase
des erzeugenden Lichtpulses und dessen Pulsdaugr Die Asymmetrie R, ist proportional zum

erzeugten Dipolmoment im Luftplasma, das die Erzeugung vonTHz{Dipolstrahlung zur Folge

hat. b) Maximalwert von R, bei der CEO{Phase = 0 in Abh&ngigkeit von der Pulsdauer. Die
Pulsdauer dieser Arbeit von 8 fs ist durch fette Markierung hervorgehoben. (Der zeitliche Verlauf
des Lichtpulses ist gau#mig angenommen. Die Feldséivke ist so gew#hlt, dass jeweils eine
Plasma{Dichte %o = ¥ + % von 10% der gesamten Mole#dichte %2, erreicht wird. Daten

aus [Kre06].)

THz{Strahlung. Durch Betrachtung des obigen phasenal#mngigen Asymmetrieparameters
R1, wird deutlich, dass die Amplitude und die Polarifit dieser THz{Strahlung von der
CEO{Phase des ionisierenden Lichtpulses alihgen.

Alternativ zu der obigen mikroskopischen Betrachtungsweise karman den betrachte-
ten Prozess auch pinomenologisch als Vierwellenmischung beschreiben. Dabeirbehtet
man den Mischprozess dreier Photonen aus dem oktavbreiten igghen Spektrum des
ionisierenden Lichtpulses. Diese erzeugen im Gasmedium einedarérequente (- ! 0)
Polarisation P aus zwei Photonen des langwelligen spektralen Randes undesmPhoton
des kurzwelligen Randes:

P(-= ti+12j lg)/ P (1)1 21 (! 3) ¢cos@eeo) (4.2)

Weil die CEO{Phase aller beteiligten Photonen die gleiche i$tsie stammen alle aus dem-
selben Lichtpuls | erbt auch das von der nichtlinearen Polarsation letztendlich abgestrahl-
te niederfrequente THz{Photon diese CEO{Phase. Dagkzere Lichtpulse ein breiteres op-
tisches Spektrum besitzen, und damit mehr Intenslit bei der Oktav{Breite zur Verfidgung
stellen kBnnen, wird auch mit dieser Beschreibungsweise die Alifgigkeit der erzeugten
THz{Intensit At von der Pulsdauer versandlich. Féx eine vollstAndige Beschreibung dieses
THz{Erzeugungsmechanismus sind allerdings noch die Bdge der nichtlinearen Polarisa-
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tionen hdherer Ordnung zu beficksichtigen, die nach obiger Argumentation aber dieselbe
Phasenabl@ngigkeit zeigen.

Bei dieser theoretischen Diskussion ist unbécksichtigt geblieben, dass das erzeugte
Plasma nicht punktartig ist. Wenn an verschiedenen Stellen elaing des fokussierten Licht-
strahls THz{Strahlung erzeugt wird, dann wird diese mit versclddenen CEO{Phasen er-
zeugt. Denn die Dispersion des Lichtpulses durch das schomfer erzeugte Plasma (s.
Kap. [1.2.2) und der Verlauf der Gouy{Phase des Lichts entlandes Fokus{Bereiches (s.
Kap. 1.2.4) fihren zu einer veAnderlichen CEO{Phase des ionisierenden Lichtpulses. Die
dadurch entstehende THz{Strahlung ire damit eineBberlagerung von THz{Wellen ver-
schiedener Phasenlage und die 8ke des THz{Signals e verringert. Doch wegen der
hohen Ordnung der Nichtlinearift in der relevanten Einzelionisation bleibt das Plasma
im Wesentlichen auf einen kleinen Bereich im Zentrum des Fokibeschankt (vgl. Kap.
4.2.4). Durch das dort erzeugte Plasma wird au%erdem diéumliche Phasenfront des
propagierenden Lichtpulses soweit verzerrt, dass es hinterndd-okus zu keinen weiteren
lonisationsprozessen kommen kann. Di@umliche Ausdehnung des Plasmas kann also nur
zu einer kleinen, im nachfolgenden Experiment nicht nachvebaren, Auswaschung dieses
phasenabléngigen E®ektesghren.

Diese theoretische EAuterung der phasenabfngigen THz{Erzeugung folgt der Dar-
stellung in [Kre06], wo auch einige weitethhrende Details zu nden sind.

4.1.2 Experimenteller Aufbau

Von dem Licht aus dem Kapillar{Spiege{Kompressor werden nils einer breitbandigen
Halbwellenplatte und eines Barium{Fluorid Substrat& zwei Teilstrahlen mit einigentJ
Pulsenergie abgezweigt. Einer dieser Teilstrahlen dient nadurchlaufen einer weiteren
breitbandigen Halbwellenplatte zur Bestimmung der CEO{Phasém f{2f{Interferometer
fiv die ultrakurzen Lichtpulse (Kap.[3.3), der andere wird nibt verwendet. Der Haupt-
teil des Lichts mit einer Pulsenergie von 70J und einer Pulsdauer von ca. 8 fs erreicht
@oer ein Periskop den optische Messaufbau zur phasenéhbgigen THz{Erzeugung, der in
Abbildung [4.3 dargestellt ist. Dieser Messaufbau ist auf einer Locisterplatte® montiert.

Nachdem dort ein Strahlteiler einen kleinen Teil des Lichtskaetrennt hat, wird der
Hauptteil mit einem Parabolspiegel in Luft fokussiert um ein Plama zu erzeugen. Zuvor
wird die Pulswiederholrate des Lichtstrahls mit einem ChoppéRad exakt halbiert, um
spater eine Lock{in{Detektion verwenden zu Bnnen. Um den Fokus{Bereich des Plasmas
herum sind zwei Elektroden montiert, mit denen alternativ @ie Hochspannung angelegt
werden kann, um eine Polarisation des Plasmas zu induzieremfQ0].

Die im Luft{Plasma erzeugte THz{Strahlung wird mit einem weiteren Parabol{Spiegel
kollimiert. Sie durchlduft eine Strahl{Blockade aus Papier und einer schwarzen Bethy-
lenfolie, die den optischen Anteil des Lichts absorbiert. Danwird der THz{Puls in einen

2leicht gekeiltes Barium{Fluorid Substrat, Dicke 0,5 mm, Einfallswinkel 45* , Verwendung mit Licht in
s{Polarisation
3Abmessungen des Messaufbaugif die THz{Erzeugung: 30 cm £ 45 cm
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ST

vom Hohlkapillar-Spiegel Kompressor

PDI1
PD2
ECa=a'a!
PST2 L2
>
I fs-Lichtpuls L
THz-Strahlung PD HV P1

Abbildung 4.3 : Aufbau zur Erzeugung von THz{Strahlung in einem Luft{Plas ma und des-
sen Detektion. ST: einseitig AR{beschichtetes Glasphttchen als Strahlteiler, CH: Chopper{Rad
(fchopper = frep/2), P1: O®{Axis Parabolspiegel (feq@ = 76 mm), HV: optionale externe Hoch-
spannung, P2: O®{Axis Parabolspiegel fe = 50 mm), SB: Strahl{Blockade f @ das Licht, PST1:
polarisierender Strahlteilerwiifel, L1: Sammellinse, P3: O®{Axis Parabolspiegel (s = 50 mm),
K: ZnTe{Kristall, ,/4: Viertelwellenplatte, L2: Sammellinse, PST2: polarisierender Strahltei-
lerwikfel, PD1 und PD2: Silizium{Photodioden.

nichtlinearen Kristall fokussiert, in dem dessen quasi{statisches{Feld Bber den Pockels{
E®ekt eine Doppelbrechung induziert. Diese induzierte Doppeeschung wird von dem op-
tischen Probestrahl abgefragt, der linear polarisiert zur giehen Zeit in denselben Kristall
fokussiert wird. Die Polarisationsdrehung des Probestrahls wdrmit einer Viertelwellen-
platte und zwei Photodioden an den beiden Auggngen eines polarisierenden Strahlteilers
detektiert. Diese THz{Detektionsmethode ist auch allectro{optical samplingbekannt.

Die Di®erenz der Spannungen an den beiden Photodioden ist sopribportional zu der
Amplitude der erzeugten THz{Strahlung im Kristall zu dem Zeitpunkt als der Probepuls
den Kristall erreichte. Diese kleine Spannungsdi®erenz wirdtreinem Lock{In{Verst Arker
gemessen, der zum Chopper{Rad synchronisiert ist.

4.1.3 Messergebnisse

In Abbildung 4.4/ist die gemessene Pulsform der im Luftplasma erzgan THz{Strahlung
dargestellt. Dieser Pulsverlauf entspricht dem erwarteten Eryklenpuls mit einer Dauer
von wenigen Pikosekunden (vgl. Fu¥anote 1)AFdiese Messung wurde das erzeugte Plas-
ma mit einer externen Hochspannung (HV in Abb. 4/3) stark polarisie Zwar kénnte
diese Messung auch ohne externe Spannung mit einem phasenstabileehtpuls maxi-
maler Asymmetrie Aceo = 0, . Kosinus{Puls\) durchgefédhrt werden, aber aufgrund der
damit erreichbaren schwicheren Plasma{Polarisation und dem deshalb geringeren Signa
zu{Rausch Verhéltnis bzw. der viel Angeren Messzeit wurde hier darauf verzichtet.
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Abbildung 4.4 : Messung des Zeitverlaufs eines THz{Pulses, wie er mit dem #fbau aus Ab-
bildung 4.3 und den ultrakurzen Lichtpulsen erzeugt wurde. (Hierzu wurde mit der externen
Hochspannung HV kénstlich eine groYze Ladungs{Asymmetrie im Plasma erzeugt.)

Bei der Messung wurde die zeitliche Vefigerung des optischen Probepulses mit einem
Piezo{gesteuerten Verschiebetisch kontinuierlich variierind jeweils das Signal des Lock{
In{Verst Arkers aufgezeichnet. & die folgenden Messungen wurde der Verschiebetisch dann
auf der Position des maximalen THz{Signals (¥4 0 ps in Abb./4.4) festgehalten.

Abbildung 4.5 zeigt die Messungen zum Nachweis der CEO{phasendblyigen Erzeu-
gung von THz{Strahlung im Luftplasma. Hierzu wurde die CEO{Ph&e der Lichtpulse
langsam durchgefahren und zeitgleich zu dem THz{Signal gemeassBabei wurde die Va-
riation der CEO{Phase auf zwei unterschiedlichen Wegen ergit: In Abbildung 4.5a wur-
de der Sollwert des Phasenregelkreises direkt hinter dem Mpliss{Verstdrker periodisch
durchgefahren, in Abbildung 4.5b wurde dieser Sollwert festigalten und die CEO{Phase
der ionisierenden Lichtpulse durch die Materialdispersion voBlaskeilen (GK in Abb.[2.7)
verAndert, deren e®ektive Dicke periodisch variiert wurde. Marrkennt in beiden Abbil-
dungen deutlich die Modulation des THz{Signals in AbBAngigkeit von der CEO{Phase der
ionisierenden Lichtpulse.

Das Ergebnis einer Langzeitmessung mit periodischer Variatiaer CEO{Phase durch
den Phasenregelkreis des Multipass{Vewtkers ist in Abbildung(4.6 gezeigt. Man erkennt,
dass die vom dritten f{2f{Interferometer gemessene CEO{Phagéber die gesamte Mess-
dauer von 73 Minuten korreliert bleibt zu dem THz{Signal. Danit wird bestAtigt, dass
diese dritte Phasenmessung auch in solchen langen Z&itmen keiner Drift unterliegt (vgl.
Kap. 3.3.4).

Fiv die Gesamtheit aller Messdaten der Langzeitmessung sind in Alhihg 4.7a die
gemessene CEO{Phase des dritten f{2f{Interferometers und dasiz{Signal gegeneinander
aufgetragen. Hierbei wurde ein konstanter Versatz voA, = 0,8 rad zwischen den beiden
Messungen subtrahiert. Aus der Messung ergibt sich der Messfehleregirinzelnen 5{
Sekunden Messung zu 35% der Maximalamplitude, bzw. eine Messemauigkeit von ca.
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Abbildung 4.5 : Gleichzeitige Messung der CEO{Phase der ultrakurzen Lictpulse mit dem
dritten f{2f{Interferometer (CEP3) und Messung der Amplit ude des erzeugten THz{Pulses. Man
erkennt die Kosinus{fdrmige AbhAngigkeit des THz{Signals von der CEO{Phase.a) Der Soll-
wert der Phasenregelung des Multipass{Versiirkers (CEP2) wird auf einer langsamen Rampe
(2¥dmin) gefahren, die dritte CEO{Phasenmessung folgt dieserRampe. b) Der Sollwert der
Phasenregelung des Vergirkers (CEP2) wird konstant gehalten. Ein Paar Glaskeile drekt hin-
ter dem Kapillar{Spiege{Kompressor variieren die Dispersion im Strahlengang langsam, so dass
dieselbe periodische Phaseanderung (2/4min) der ultrakurzen Pulse (CEP3) erreicht wird. (Die
e®ektive Integrationszeit aller dargestellten Messwerte &tragt 5 s.)
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Abbildung 4.6 : Langzeitmessung des THz{Signals und der CEO{Phase hintedem Hohlkapil-
lar{Spiegel{Kompressor (CEP3). Man erkennt, dass beide Massignalefdber die gesamte Mess-
dauer (73 min) korreliert bleiben und nicht gegeneinander diften. (Die e®ektive Integrationszeit
beider Messungen betagt 5 s.)
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Abbildung 4.7 : gemessene AbAngigkeit des THz{Signals von der CEO{Phase der ultrakurzen
Lichtpulse (CEP3). Der Kosinus{f &rmige Verlauf entspricht dem vorgestellten Modell. Als Linie
eingezeichnet ist der normierte Asymmetrie{ParameterR{, eines 8{fs{Pulses.a) Alle Messwer-
te der 73{minitigen Zeitreihe (s. Abb. 4.6) mit 5 s e®ektiver Integrationgeit. Hieraus ergibt
sich bei dieser Integrationszeit eine Standardabweichungwischen cosficeps) und der normier-
ten THz{Amplitude von 3%.= 0,35, also einem , Messfehlen der Einzelmessung vorg§ 35% der
Maximalamplitude. b) Mittelung der Messdaten aus a) Aber ein CEP3{Intervall von 0,5 rad.
Der Radius der Messpunkte stellt die erreichte Messgenauigit dieses Mittelwertes von 8 4%
der Maximalamplitude dar. Die Messung stimmt im Rahmen dieer Messgenauigkeit mit der
dargestellten Theorie{Kurve hberein.

0,35 rad mit der man aus der gemessenen THz{Amplitude in 5 Sekumddie CEO{Phase
des Lichtpulses bestimmen gnnte (vgl. folgender Abschnitt).

In Abbildung 4.7b werden die gemittelten Werte der gesamten Meung verglichen mit
der theoretischen Vorhersage der phasenalitgigen THz{Erzeugung aus Abschnitt 4.1.1
mit einem 8 fs langen Lichtpuls. Hierzu wurden beide Kurven auhren Maximalwert
normiert und die Werte der dritten Phasenmessung (CEP3) um einekonstanten Wert
auf die ,absolute Phase\ verschoben. Man erkennt, dass die durchiefte Messung im
Rahmen der Messgenauigkeit mit der Theorigbereinstimmt.

Fiv die Auswertung der dargestellten THz{Signale wurde jeweilsiree langsame Ver-
schiebung (t > 3 min) der durchschnittichen Ausgangsspannung aus dem Lock{In{
Verstarker nachtraglich korrigiert. Dieses technische Problem bei der Detekti kleiner
Spannungssignale mit einem Lock{In{Versirker Bber lange Zeitdume ist bekannt. R\
stArkere THz{Spannungssignale, wie sie mitékzeren Lichtpulsen erzeugt werdendnnen,
wird diese Verschiebung schnell bedeutungslos. Wird die Auswertunler Messdaten
Abbildung 14.7b ohne die nachtégliche Korrektur dieser Langzeitdrift durchgeshrt, so
ergibt sich ebenfalls eine gutébereinstimmung mit der Theorie{Kurve, lediglich die re-
sultierende Messgenauigkeit ver@¥ert sich dann ein wenig (voB 4% auf§ 5%).
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4.1.4 Diskussion der Messergebnisse

Mit der dargestellten Messung der phasenalhgigen THz{Erzeugung im Luft{Plasma
konnte gezeigt werden, dass die CEO{Phase des im Rahmen diesebeir aufgebauten
Lasersystems auchdi ZeitrAume@ber eine Stunde hinaus konstant gehalten werden kann.
Die RMS{Abweichung der CEO{Phase von ihrem einstellbaren Salkrt ist fir diese langen
ZeitrAume (5 s< t < 73 min) kleiner als 0,35 rad.

Weiterhin wurde mit dieser Messung eine neuartige Methode zureBtimmung und
zur Langzeit{Stabilisierung der ,absoluten\ Phase von ultrakurzen Lichtpulsen erstmals
demonstriert. Verglichen mit der hierflr etablierten Technik des Stereo{AT| Spektrometers
[Liu04, Sch04, PauO5a, Pau05b] birgt diese Methode einigertéle: Es wird zum einen nur
ein vergleichsweise kleiner optischer Aufbau bétigt anstatt einer Vakuum{Kammer und
zwei Elektronen{Detektoren bei der Stereo{ATI Methode.

Weiterhin ist hier die Theorie konzeptionell einfacher, umas dem Messsignal digab-
solute\ Phase der Lichtpulse zu bestimmen. Bei der theoretischéBeschreibung der ATI
(above threshold ionisatioh eines isolierten Atomes muss die kdlnente Bewegung des
ionisierten Elektrons im elektrischen Feldes der Lichtpulsdss zu einer eventuellen Rekol-
lision mit dem Mutterion berechnet werden (vgl. Kap. 4.2.1)Die dargestellte Theorie der
THz{Erzeugung (s. Kap. 4.1.1) ist einfacher, weil der kadrenten Bewegung der ionisierten
Elektronen hier bei Normaldruck durch baldige SiY2e mit den umgebenden Gasatomen ein
Ende gesetzt wird.

Die dargestellte Messung zeigt nur die Bylichkeit einer,absoluten\ Phasenmessung
durch THz{Erzeugung in einem Luftplasma auf. Es sind noch weigichende Verbesserun-
gen der Quali#t des Messsignals zu erwarten. Doch schon jetzt wurde mit dieseschnik
ein vergleichbares Signal{zu{Rausch Veditnis erzielt, wie es bei der ausgereiften Stereo{
ATI Methode dblich ist: Der Messfehler einer 10{salndigen Einzelmessurfybetrug hier
¥ = 250 mrad mit einem Lichtpuls von 8 fs Dauer. Die Stereo{ATlI Methode erzielt
mit einem vergleichbaren Lasersystem in derselben Messzeit eigpische Messgenauig-
keit [PauO5a] voit %= 33 mrad mit einer Pulsdauer von 6,5 fs. Beachtet man die zu
erwartende Verbesserung des THz{Messsignals um einen Faktor 4 (shAB.2b) fir Licht-
pulse mit nur 6,5 fs statt 8 fs Dauer, so ist diese Messtechnik der etigloten Stereo{ATlI
Methode schon jetzt um weniger als einen Faktor 2 unterlegeer prinzipielle Vorteil
der THz{Phasenmessung besteht dabei darin, dass bei Normaldrucleimehr Atome zur
Signalerzeugung beitragengnnen und dabei eine wesentlich bessere Statistik erreicht wer-
den kann als in einem stark verdnnten Gas wie esiir die Detektion von Photoelektronen
bei der Stereo{ATI Methode mBtig ist (vgl. Diskussion zur Messgenauigkeit in [Pau05a]).

Der Pulsenergiebedarf der dargestellten THz{Messmethodé¥ fie ,,absolute\ Phase be-
trug 70 * J, verglichen mit einem typischen Bedarf der ATI{Methode vor20* J [Pau05a].

4Der Messfehler einer Einzelmessung mit 5{sefndiger Dauer betrug O,§5 rad (s. Abb.[4.7). Damit
errechnet sich der Messfehler einer 10{s@kdigen Messung zu¥= 0,35 rad/ 2 ¥4 250 mrad.

°Die in [Pau05a] angegebene typische Messgenauigkeit der Stereo{ATI Methode byt 3%= 100 mrad
filr eine 10{sekindige Messung mit einem Lichtpuls aus einem Multipass{Verséirker und einer Pulsdauer
von 6,5 fs.
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Das ist nur ca. die Hilfte der Pulsenergie des aktuell aufgebauten Kapillar{Spgel{
Kompressors (vgl. Kap/! 2.3.4). Die verbleibenden 80J sind fiér viele Experimente voll
ausreichend, wie z. B.ir die im Rahmen dieser Arbeit durchgaghrten lonisationsexperi-
mente (Kap./4.2). A Ultrakurzpuls{Lasersysteme mit gBYserer Pulsenergie (z. B. [Liu04])
verbliebe eine dementsprechend gjrsere Pulsenergigif die Experimente.

Das Signal{zu{Rausch Vertltnis dieser Messmethode kann durch bessere Detektion des
THz{Signals weiter verg®sert werden: Die bisher zur Messung des Photodiodenstroms ver-
wendete Lock{In{Technik ist féx die vorhandenen Signale mit kHz{Repetitionsrate und s{
Strompulsen nicht optimal. Mit einer Box{Car Integrations{Technik kénnte die Di®erenz
der Photodiodenimpulse in ihrem gesamten Verlauf in einen Cqmter eingelesen werden
und dort, durch das Chopper{Rad alternierend, zu einem THz{W'rt und einem Referenz-
wert integriert werden. Damit wivde der gesamte von der THz{Welle periodisch erzeugte
Strompuls detektiert und nicht nur sein Sinus{Anteil bei der Fequenz des Chopper{Rades;
eine deutliche Verghvserung des Messsignaléme die Folge.

Zusammenfassendakst sich sagen, dass mit dem dargestellten Experiment erstmals die
CEO{phasenabléngige Erzeugung von THz{Strahlung in einem Luftplasma geziwer-
den konnte. Das gemessene THz{Signal stimmt im Rahmen der Messg&gkeit mit den
Vorhersagen des skizzierten Modelldberein. Diese Messung eignet sich zur Bestimmung
der , absoluten\ Phase von hochintensiven ultrakurzen Lichtpulsennd ist schon jetzt kon-
kurrenzfahig zur dafy etablierten Messmethode der Stereo{ATI. Weiterhin stellt teser
E®ekt die erstmalige optische Gleichrichtungdown{conversion in einem rAumlich isotro-
pen Medium dar, die Symmetrie wird hier vom phasenstabilen Lhgpuls selbst gebrochen.

4.2 Einzel- und Doppelionisation von Neon

Dieser Abschnitt beschreibt die zweite phasenaldhgige Messung, die im Rahmen dieser
Arbeit durchgefidhrt wurde. Hierbei wurde der Hauptteil des Lichts aus dem Kafar{
Spiegel{Kompressor (Kap. 2.3) in ein,Reaktionsmikroskop\ fokussiert und dort die Pho-
toionisation eines kalten Neon{Gasstrahls ausgigt. Die resultierenden Energien und Im-
pulse aller Fragmente dieses lonisationsprozess@égken in dem Aufbau simultan gemessen
werden. Da weiterhin die CEO{Phase der ionisierenden Lichtfge mit dem dritten f{2f{
Interferometer (Kap./3.3) bestimmt und mitprotokolliert wurde, konnte dabei erstmalig die
CEO{Phasenabhngigkeit der Einzelionisation und der nichtsequentiellen @ppelionisation
von Neon beobachtet werden.

Im Folgenden wird zuerst der theoretische Hintergrund der beabhteten lonisationspro-
zesse kurz skizziert. Dann wird der experimentelle Aufbau bes@tyen, und abschlie¥end
werden die Messergebnisse dargestellt und diskutiert.
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Abbildung 4.8 : Integrale lonenzahlrate der Photo-
ionisation von Neon{Atomen. Intensit Atsabhangig-
keit der Einzelionisations- (Ne*) und Doppelionisa-
tionsrate (Ne?*). Die erhdhte Doppelionisationsrate
bei kleinen IntensitAten geht auf die nichtsequen-
tielle Doppelionisation zurick. (Messung mit einem
200fs Lichtpuls bei 800 nm Zentralwellendnge. Da-
ten aus [Lar98]. Dort werden auch die eingezeichne-
ten Kurven der ADK{Theorie n Aher erlautert.)

Ionenzihlrate (bel. Einheiten)

Spitzenintensitit [W/cm’]

4.2.1 Theorie der Einzelionisation

Fiv die Photoionisation von Edelgas{Atomen sind bei der verwerden LichtwellenAnge
von 800 nm mehrere Photonenﬁigﬁ Bei dieser Multiphotonen{lonisation kBnnen je nach
Lichtintensit At verschiedene Prozesse statt nden (§bersichtsartikel [Pro97]), diese starke
IntensitAtsabhéAngigkeit drdckt sich auch in der beobatheten lonisationsraten aus (s. Abb.
4.8). Zur Orientierung ist der Keldysh{Parameter® := = |,=2U, hilfreich [Kel65], hierbei
ist I, das lonisationspotential des betrachteten Atonisund U, die weiter unten de nierte
Zitterenergie oder ponderomotive Energie, die proporti@ ist zur Lichtintensit At. Dieser
Parameter® kann interpretiert werden als Quotient aus der Tunnelzeit ds Elektrons und
der Periodendauer T = 2¥=!) des Lichts.

Fév kleine Lichtintensitdten (° A 1) dominiert das elektrische Potential des Atom-
kerns Bber das des Lichtfeldes. Der lonisationsprozess kann im PhotrdBild beschrieben
werden: Ein Elektron wird ionisiert, indem es mehrere Phot@n absorbiert und damit
die Energiebarrierel , Aberwindet. Bei dieser Multiphotonen{lonisation dnnen auch mehr
Photonen als mitig absorbiert werden, diese z#zlich aufgenommene Energie macht sich
dann als diskrete Struktur im Energiespektrum der Photoelekbnen bemerkbar. Dann
spricht man von above threshold ionisatior{ATI, s. Bbersichtsartikel [Ebe88])).

Fiv grovse Lichtintensiiten (° ¢ 1) dagegen dominiert dasuYsere Lichtfelddber das
Feld des Atomkerns. Die Tunnelzeit des Elektrons ist jetztfirzer als die Schwingungspe-

®Fiv die Einzelionisation von Neon (, = 21,6 eV) sind bei einer Wellenidnge von 800 nm Ephoton =

1,55 eV) 13 Photonen mtig.
"Das lonisationspotential von Neon betégt |, = 21;6eV = 0;8au. Damit ist der Keldysh{Parameter
° = 1 bei einer Lichtintensit & von 0,2 PW/cm? (mit einer Lichtwellenl &nge von, = 800 nm). Die

ponderomotive Energie betégt dann U, =0;4 au = 10;8 eV.
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riode des Lichts, so dass das Elektron bei quasi{statischem Lichifi die Barriere durch-
tunneln kann. Diesen Vorgang nennt man Tunnelionisation.

Im mittlere Intensit Atsbereich ¢ » 1) gehen die beiden Beschreibungsweisen ineinan-
der Aber und fdhren zu komplexen Vorgngen wahrend des lonisationsprozesses. In diesem
IntensitAtsbereich liegen die in dieser Arbeit durchgafirten lonisations{Experimente, wo-
bei eshblich ist, den ersten lonisationsvorgang weiterhin mit dem efacheren Prozess der
Tunnelionisation zu beschreiben.

Im Bereich der Tunnelionisation kann der lonisationsprozess irRahmen derstrong
“eld approximation mit dem semiklassischersimple man's model[Cor93, Feu00] durch
zwei aufeinanderfolgenden Prozesse beschrieben werden: guemnelt ein Elektron zu
einer gegebenen Zeit, im quasi{statischen E{Feld des Lichtes durch die Barriere. Die
guasistatische lonisationswahrscheinlichkeit der weit verbteten ADK{Theorie [AmMm86]
hat dabei in atomaren Einheiten (s. Anhang B) die Form

202,
3E(t)

Danach wird das ionisierte Elektron im zweiten Schritt als fies Teilchen im E{Feld des
Lichts klassisch beschrieben. Nimmt man das Lichtfeld an als(t) = Eq(t) ¢sin('t ), dann
lautet die BewegungsgleichungnA= qE(t) = qEy(t) ¢sin(!t ) mit der Ladung g und der
Massem des Elektrons und der langsam vanderlichen Einhillenden Eq(t). Hierbei wird
nur die Bewegung des Elektrons in Richtung der linearen Ligholarisation (z{Richtung)
betrachtet.

LAst man diese einfache Bewegungsgleichunig tine konstante Einhllende E, und
verschwindende Anfangsgeschwindigkeit des Elektrons, so ergdith die folgende Bewe
gung des Elektrons im Lichtfeld (vgl. Abb.[4.10): Je nach losationszeitpunkt t, erhalt
das Elektron eine Driftgeschwindigkeit. Und unabBingig von diesem Zeitpunkt #hrt das
Elektron | solange das Lichtfeld noch schwingt | zus Atzlich eine Zitterbewegung aus.
Die mittlere kinetische Energie dieser Zitterbewegung beigt (in atomaren Einheiten)
Up := EZ=4! 2 und wird auch ponderomotive Energie genannt. Die Driftengie hAngt vom
lonisationszeitpunkt ab und betégt maximal 2U,.

Mit diesem Modell ergibt sich daher v die hier verwendeten,kurzen\ Lichtpuls&
eine maximal magliche End{Energie des Photoelektrons von 2,. Mit einer lonisations-
wahrscheinlichkeit wie in Gleichung 4.3, die stark von der Fds$tdrke abhéngt, sollte die
Mehrzahl der Elektronen zum Zeitpunkt maximaler Feldsrke freigesetzt werden und da
mit eine verschwindend kleine Driftenergie erhalten (vgl. A [4.10).

In Abbildung 4.9 ist die gemessene Verteilung der Elektronenexgéen nach der Einzel-
ionisation von Neon{Atomen dargestellt. Man erkennt, dass eingau¥#rmige Verteilung
um die Energie Null herum die Messdaten gut beschreibt, wie obifskussion erwarten
|asst. Allerdings werden auch dherenergetische Elektronen jenseits vonlR beobachtet,
deren Entstehung mit dem vorgestellten einfachen Modell nocticht erklart werden kann.

Wpc (t) / exp (4.3)

8 Kurz\ sind in in diesem Sinne Lichtpulse, die abgeklungen sind, noch bevor die atomarenragmente
den Bereich des Lichtfokus verlassengnnen. In diesem Fall kann kein adiabatischebertrag der ponde-
romotiven Zitterenergie U, auf die nale kinetische Energie der Fragmente erfolgen.
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Abbildung 4.9 : Einzelionisationsrate von Neon{Atomen in AbhAngigkeit von der Elektronen-
energie. Die gestrichelte Linie ist ein GauVi{Fit. Die Elektonenenergien jenseits von B, entste-
hen durch Rekollisions{Prozesse. (Die Messung wurde durgefdhrt mit 23 fs Lichtpulsen einer
ZentralwellenlAnge von 795 nm bei einer Spitzenintensét von 0,4 PW/cm 2. Daten aus [Jes04a].)

Abbildung 4.10 : Klassische Bewegung eines
E(t) 4 geladenen Teilchens im periodischen Feld des
Lichtes E(t) = Eg sin(!t ). a) Das Teilchen wird
\ / zum Zeitpunkt h@chster Feldstrke (A = 90* )
freigesetzt. Es oszilliert ohne Driftgeschwindig-
keit um seine Ruhelage, mit einer mittleren ki-
netischen Energie vonUy. b) Das Teilchen wird
z(t) 4 . kurz nach der maximalen Felds#rke (A ¥ 107)
/\\/\ freigesetzt. Es passiert seinen Entstehungsort
. (z =0) noch einmal mit der maximal m @glichen
t  kinetischen Energie vonEyn ¥ 3;17Up zum
Zeitpunkt eines sehr kleinen elektrischen Fel-
des.c) Das Teilchen wird beim Nulldurchgang
des Feldes A = 180%) erzeugt. Es kehrt nicht
mehr zum Entstehungsort zumick und erhalt die
maximal m@gliche Driftenergie von 2U,. (Def.
Up == PEZ=4m! 2)

= 4

o
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Abbildung 4.11 : Photoelektronenspektren bei der Einfach{lonisation (@bove threshold ionisa-
tion, ATI) von Xenon{Atomen. Die schwarze Linie zeigt die Elektr onen, die den linken Elektro-
nendetektor erreichen, die rote Linie zeigt die Elektronen die den rechten Detektor erreichen
(. Stereo{ATN). Man erkennt wie die Z Ahlrate der Plateau{Elektronen stark von der CEO{Phase
" des ionisierenden Lichtpulses abfingt. (Die Messung wurde durchgefihrt mit 5 fs Lichtpulsen
einer Zentralwellenldnge von 760 nm bei einer Spitzenintensét von 0,1 PW/cm?2. Daten aus
[Pau03].)

Betrachtet man gedanklich allerdings die Photoelektronegenauer, die kurz nach der
Feldspitze des Lichtpulses A ¥ 107, Abb. [4.10b) ionisiert werden und mit hoher Ge-
schwindigkeit (Ewn ¥4 3;17Up) nochmals am Ort des Mutterions vorbeikommen, dann
wird deutlich, dass diese dort elastisch gestreut werdeknen unter einem Winkel von bis
zu 180 . Damit kdnnen sie im B sie jetzt umgepolten Feld, das sich nahezu im Nulldurch-
gang be ndet (vgl. Abb.[4.10c), nacheinmal maximal beschleuwgti werden und gewinnen
zugAtzlichen Driftimpuls von bis zu™ 2m, ¢2U,. Ihre maximale Endenergie betigt dahef
Ewin ¥ 10U, damit kann das Plateau der Photoelektronen in Abbildung 4.$enseits von
2U, erklart werden.

Die Richtung, die das ionisierte Elektron nach dieser Rekdion mit seinem Mutterion
erhalt, hangt davon ab, in welche Richtung dieses Elektron urspnglich vom Lichtfeld be-
schleunigt wurde. Diese Beschleunigungsrichtung kann mit deel@richtung des Lichtpulses
zum Zeitpunkt der Tunnelionisation und damit mit der CEO{Phase des Lichtes eingestellt
werden. So wird verséndlich, wieso die Emissionsrichtung der Plateau{Elektronenon

9B = PP=2Me = (| 2me €2U, + | 2mg 63, 17Up)2=2m, % 10U,
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der CEO{Phase des ionisierenden Lichtpulses afhgt, wie es in Abbildung/ 4.11 darge-
stellt ist. Auch die Emissionsrichtung der &u geren niederenergetischen Photoelektonen
in Abbildung 4.11 hdngt von der CEO{Phase ab, jedoch weniger stark. Diese Asymme-
trie ergibt sich direkt aus der intensiitsabhdngigen lonisationswahrscheinlichkeit (Gl. 43,
vgl. Kap. 4.1.1) bei einem Aumlich asymmetrischen, ionisierenden Lichtpuls mit stabiler
CEO{Phase.

Die rAumlichen Asymmetrien in den ZAhlraten der Einfachionisation werden in dem
im Abschnitt 4.1.4 diskutierten ,, Stereo{ATl Spektrometen dazu genutzt, die ,absolu-
te\ Phase der ionisierenden Lichtpulse zu bestimmen. Dabei gi#s aber zu beachten,
dass je nach betrachteter Photoelektronenenergie die maxila Asymmetrie mit Lichtpul-
sen unterschiedlicher,absoluten Phase erreicht wird und dass die Form der beobachte-
ten Spektren vom verwendeten Target{Atom abBngt. Deshalb muss zur Bestimmung der
CEO{Phase aus diesen Spektren auf eine theoretische Simulatides lonisationsprozesses
vertraut werden.

4.2.2 Theorie der nichtsequentiellen Doppelionisation

Die Doppelionisation von Atomen im Lichtfeld ist weitaus komfexer als die Einfachioni-
sation (s. Bbersichtsartikel [D8r04]). Als erste Ndherung kann die Doppelionisation als
Abfolge von zwei unablangigen Einzelionisationen beschrieben werden, der sogertann
.Ssequentiellen Doppelionisation\. Bei hohen Lichtintensiten wird damit der Doppelioni-
sationsprozess gut beschrieben, aber bei kleineren InteAs#n wird so die lonisationsrate
um Grélsenordnungen untersétet (s. Abb. 4.8).

Bei diesen niedrigen Lichtintensiten ndet hauptsachlich ein andersartiger Doppelio-
nisationsprozess statt, dig nichtsequentielle Doppelionisation\. Deren Haupteigenschah
kédnnen mit dem oben enghnten Rekollisionsmodell [Cor93] gut beschrieben werden: Da
erste Elektron durchtunnelt die Barriere im quasistatischen lchtfeld, und wird danach als
freies klassisches Teilchen im elektrischen Feld des Lichtesrktdeschleunigt. In einem
dritten Schritt passieren einige dieser Elektronen (Abb. 4.1Qbmit hoher kinetischer Ener-
gie den Aufenthaltsort ihres Mutterions und nnen dieses durch Sto% entweder in einen
angeregten Zusand versetzten oder sogar ein zweites Elektrogidetzen. Zum Zeitpunkt
dieser zweiten lonisation be ndet sich das Lichtfeld nahe bei seim Nulldurchgang, das
zweite Elektron erhélt also den maximal n#glichen Driftimpuls vom Feld (Abb.[4.10c).
Es sei noch bemerkt, dass dieser Rekollisionsprozess nur bei Plostisation mit exakt
linear polarisiertem Licht méglich ist, ansonsten verfehlt das zuerst ionisierte Elektron sei
Mutterion.

Dieses Modell der nichtsequentiellen Doppelionisation beselbit gut die beobach-
teten Impulsspektren von Neon{lonen nach Doppelionisation in Alldung 4.12. Die
Doppelhdckerstruktur stammt daher, dass das lon bei dem beschriebenemoPess den
RickstoYzimpuls von zwei Elektronen aufsammelt, die in dieselbé&iung emittiert wer-
den, deshalb tAgt es vorzugsweise einen nicht{verschwindenden Endimpulsvda.

Mit diesem Rekollisionsmodell wird auch die AbAngigkeit der lonenimpulse bei der
nichtsequentiellen Doppelionisation von der CEO{Phase desnisierenden Lichtpulses
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Abbildung 4.12 : Doppelionisationsrate von Neon{Atomen in AbhAngigkeit vom Longitudinal{
Impuls der erzeugten Né* {lonen. Diese DoppelhBckerstruktur ist charakteristisch fiér die nicht-
sequentielle Doppelionisation. (Die Messung wurde durchgfidhrt mit 25 fs und 7 fs Lichtpulsen

einer Zentralwellenlénge von ca. 800 nm bei einer Spitzenintensdt von 0,8 PW/cm 2. Daten aus
[Rud04].)

Abbildung 4.13 : Doppelionisationsrate von Argon{Atomen in Abh Angigkeit vom Longitudinal{
Impuls des lons im Bereich der nichtsequentiellen Doppelioisation fir (a)-(e) unterschiedliche
CEO{Phasen des ionisierenden Lichtpulses undf) ohne Stabilisierung der CEO{Phase. (Die
Messung wurde durchgelhrt mit 5{fs{Pulsen einer Zentralwellenl Ange von 760 nm und einer
Spitzenintensitdt von 0,35 PW/cm?. Daten aus [Liu04].)
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Abbildung 4.14 : Schematischer Aufbau des Reaktionsmikroskops: In einer akuumkammer
wird ein kurzer Lichtpuls in einen kalten Gasstrahl fokussert. Die lonisationsfragmente werden
mit elektrischen und magnetischen Feldern auf zwei ortsemmdliche Detektoren gelenkt, wo ihr

Auftre®ort und ihre Flugzeit registriert werden. Mit den beiden Fahnen kann der Atomstrahl
auf einen kleinen Raumbereich vor dem Lichtfokus eingesclnkt werden. (Druck in Reaktions-
kammer: 2£ 10 ! mbar, verwendete AbsaugspannunggE = 2 V/cm, Magnetfeld G = 5 Gau¥s,
Beschleunigungsstrecke 30 cm (lonen) und 20 cm (ElektrongnVielkanaldetektoren (MCPs) mit

A 127 mm (lonen) und A 86 mm (Elektronen), dahinter ortsemp nd liche delay lines der Firma
Roentdek, Temperatur des Gasstrahlsvs 1 mK durch Bberschallexpansion an 30 m Dise und
nachfolgender Kollimation durch zwei Skimmer mit 200t m und 4001 m Durchmesser im Abstand
von 2,1 m, Brennweite des spirischen Gold{Hohlspiegels f = 75 mm.)

verstAndlich, wie sie in Abbildung 4.13 dargestellt ist. Bei ultrakuzen Lichtpulsen mit
nur wenigen Zyklen "ndet der erste lonisationsprozess haugishlich in der strksten Feld-
spitzen des Pulses statt und die Richtung des beschleunigendenhitfeldes kann deshalb
mit der CEO{Phase eingestellt werden (vgl. Kap. 4.1.1). Daheist auch die Flugrichtung
dieses Elektrons bei der Rekollision und folglich die Emissiorgitung des zweiten Elek-
trons (und damit die des doppelt geladenen lons) von der CEOffase ablangig.

4.2.3 Messaufbau: Das Reaktionsmikroskop

Um im Rahmen dieser Arbeit die Energien und Impulse der lonisatigfragmente zu be-
stimmen, wurde ein sogenanntesReaktionsmikroskop\ verwendet. Die zugrunde liegen-
de Messtechnik hat sich in vielen unterschiedlichen Messungen it und ist auch als
COLTRIMS (cold target recoil ion momentum spectroscopybekannt. Sie soll in diesem
Abschnitt nur kurz skizziert werden Bbersichtsartikel in [UII03, Jes04b]).
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Abbildung 4.14 zeigt schematisch den Aufbau des verwendeten Reansmikroskops. In
einer Vakuumkammer wird ein Lichtstrahl in einen kalten Gassahl fokussiert. Die Dichte
des Gasstrahls ist so eingestellt, dass sicidhstens ein einzelnes Atom im Fokusbereich
be ndet. Senkrecht zu diesen beiden Strahlen, entlang der s&pektrometerachse, werden
die erzeugten lonen und Elektronen mit einem elektrischen lBeauf einen ortsemp ndlichen
Detektor beschleunigt und dort nachgewiesen. Ein zaliches Magnetfeld sorgt dafr, dass
auch die Elektronen mit inren wesentlich Bheren Geschwindigkeiten, auf einer Spiralbahn
den Detektor erreichen. Es werden sowohl die Auftre®orte aufrd®etektoren, wie auch
die Zeitdauern zwischen dem Einfall des Lichtpulses und dem Nwaeeis der Fragmente,
von einem elektronischen Aufbau vorverarbeitet und mit einer@omputer aufgezeichnet.
Dabei kBnnen auch mehrfache Tre®er der Detektoren gehandhabt werde

Aus den aufgezeichneten Daten kann der gesamte vektoriellepufs aller entstandenen
geladenen Teilchen rekonstruiert werden (s. z. B. [Fis03]). a Rahmen dieser Arbeit nur
die Impulskomponente der lonen entlang der Spektrometerass betrachtet wurde, wird
an dieser Stelle nur auf dessen Berechnung eingegangen. Dasnatgche Feld hat keinen
Ein°uss auf die longitudinalen Flugzeiten, so dass nur die gléimAssige Beschleunigung im
angelegten E{Feld be#ricksichtigt werden muss. AuYserdem sind die im lonisationsprozess
entstehenden Impulse wesentlich kleiner als die Impulse, dierd das angelegte E{Feld
erzeugt werden. Daher kann die Ab#ingigkeit der Flugzeitt vom AnfangsimpulsP; in der
Umgebung der mittleren Flugzeitty linearisiert werden und der Longitudinalimpuls des
g{fach geladenes lons ergibt sich als

P; [au] ¥4 8,04 ¢10 * ¢q ¢E [V=cm] ¢¢ t [ns]; (4.4)

dabei ist E die verwendete Absaugspannung im Reaktionsmikroskop undt ®er Unter-
schied zwischen der gemessenen Flugzeit des lons und der dureh Albsaugspannung
verursachten mittleren Flugzeit.

Fiv das durchgefinrte phasenabléngige lonisationsexperiment wurde der ultrakurze
Lichtpuls aus dem Kapillar{Spiege{Kompressor (Kap. 2.3, Abb2.7) mit einer Pulsenergie
von 271 J in dieses Reaktionsmikroskop fokussiert. Diegtige AbschwAchung wurde durch
Re°ektion an zwei breitbandigen Strahlteilern und durch eia einstellbare Iris{Blende er-
reicht. Der Lichtstrahl wurde auf einen Strahldurchmesser vooa. 2vg = 12 * m fokussiert,
das ergibt bei der ZentralwellerAnge von 760 nm eine Rayleighfinge vonz, = 150 1 m.
Die Polarisation des Lichtes wurde mit einer breitbandigen értelwellenplatte exakt linear
und parallel zur Spektrometerachse des Reaktionsmikroskopagestellt. Die Position der
justierbaren Glaskeile im Kapillar{Spiege{Kompressor wurdeauf eine maximale lonen-
zAhlrate im Reaktionsmikroskop optimiert, um dort den kzest maglichen Lichtpuls zu
Verfédlgung zu haben.

4.2.4 Ein°uss der Gouy{Phase

Wie schon in Kapitel 1.2.4 diskutiert wurde, Andert sich die CEO{Phase eines Licht-
pulses, vdhrend er durch den Fokus propagiert. Sowohl die in Kapitel.# vorgestellte
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Abbildung 4.15 : Ein°uss der Gouy{Phase auf eine phasenabingige Messung im Lichtfokus.a)
Der Fokus{Bereich, der zur Messung beitégt, wird durch einen Schlitz reduziert, dessen Position
entlang des Lichtwegs und dessen Breite vanderlich sind (zo ist die Rayleigh{L Ange). Farbig dar-
gestellt ist die dadurch verursachte Reduktion der Gesamtahlrate féy einen nichtlinearen Prozess
zweiter Ordnung (n = 2, d. h. lokale Z&hlrate / Lichtintensit &t2). Durch beschriftete Konturen
ist die mit ihrer lokalen Z Ahlrate gewichtete Standardabweichung¥Aro derjenigen CEO{Phasen
dargestellt, welche weiterhin zur Messung beitragen. Man i&ennt am fast parallelen Verlauf der
ZAhlrate mit den Phasenmittelungslinien, dass das Verltnis der beiden aufgetragenen Gévzen
nahezu unabHngig ist von den Eigenschaften des Schlitze®) Fiv nichtlineare Prozesse verschie-
dener Ordnung n ist fiv den Fall eines unendlich breiten Schlitzes die resultieende gewichtete
Standardabweichung¥Aeo der CEO{Phase aufgetragen. Eine phasenal#ingige Messung ohne
Schlitz wikde die CEO{Phase dber § %Ago mitteln. (F i die gesamte Simulation wurde die
cw{Gouy{Phase verwendet.)

phasenablngige THz{Messung wie auch die hier vorgestellte atomphysiksthe Messung
wurden im Lichtfokus durchgefihrt. Deshalb wurde im Rahmen dieser Arbeit der Ein°uss
dieser CEO{Phasednderung entlang der Lichtpropagationsrichtung (in diesem Adzhnitt
vereinfachend, Gouy{Phase\ genannt) untersucht.

Fiv die in Abbildung 4.15 dargestellte numerische Simulation wde die Variation der
Gouy{Phase #r cw{Licht verwendet, die die realen Verltnisse im hier auftretenden Fokus
gut beschreibt. Die beiden anderen in Kapitel 1.2.4 edfnten Variationen der Gouy{Phase
fdhren zu nahezu identischen Resultaten.

Eine M@glichkeit, den sBrenden E®ekt der Gouy{Phase auf phasenalihgige Messun-
gen im Fokus zu reduzieren, ist die Einscnkung des zur Messung beitragenden Fokalbe-
reiches mittels eines Schlitzes. Bei der Messung im Reaktionkmiskop wurden hierzu zwei
exakt positionierbare Metallfahnen verwendet (s. Abb. 4.14Der o®ene Bereich zwischen
den beiden Fahnen bildet einen Schlitz, mit dem der Atomstrdtbeschnitten wird.

Abbildung 4.15a zeigt, welchen Ein°uss ein solcher Schlitz an temschiedlicher Stelle
entlang der Lichtpropagationsrichtung und mit unterschiedther Breite hat. Zum einen
reduziert er die Anzahl der Ereignisse, die weiterhin zur Messutgitragen kdnnen. Zum
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andern verringert er auch wie beabsichtigt die StreuungsAeo der CEO{Phasen dieser
Ereignisse. Unerwarteter Weise kann man in der Abbildung erkenmedass das Verfltnis
zwischen der verringerten Gesaméhlrate und der Streuung der CEO{Phasen der weiterhin
beitragenden Ereignisse nahezu konstant ist:

Nmit schiitz _ %AEO: mit schiitz (4.5)
Nmax 3/4'%EO; max . .

In Abbildung 4.15b ist daher fir nichtlineare Prozesse unterschiedlicher Ordnung die ma-
ximal m@gliche Streuung¥Aeo: max aufgetragen, wie sie ohne Verwendung eines Schlitzes
entstidnde.

Die Einfachionisation und die nichtsequentielle Doppeliosation von Neon{Atomen
sind bei der hier verwendeten Lichtintensit von 1,4 PW/cm?, bei der die nichtsequentielle
Doppelionisation gerade einsetzt, Prozesse, dereghfrate ungefdhr quadratisch von der
Lichtintensit & abhéngen (s. Abb. 4.8). Aus Abbildung 4.15 kann man dahe®f n = 2
ablesen, dass ohne die Verwendung des Schlitzes bei der Mesgineg eine CEO{Phase von
§ 0; 3 rad gemittelt wikde. Bei der Durchfihrung der Messung wurde die Gesan#hlrate
mit den Fahnen auf 50% reduziert, daher wurde nur nocber § 0; 15 rad gemittelt, was
unterhalb der Messgenauigkeit des dritten f{2f{Interferomters fix die CEO{Phase der
ultrakurzen Pulse liegt (vgl. Kap. 3.3.4).

Bei der Durchfdhrung der THz{Messung (Kap. 4.1) wurde das beitragende Reaktis-
volumen in der Umgebung des Fokus nicht eingesdmkt. Die dort relevante Einfachioni-
sation von Sticksto®moleflen ist in der Umgebung der verwendeten Lichtintensiit von
ca. 4 PW/cm? ein nichtlinearer Prozess der Ordnung 2,5 [Kre06]. Man liest iAbbildung
4.15b ab, dass dabalber eine CEO{Phase vorg 0,27 rad gemittelt wurde, was nur zu einer
sehr kleinen, im vorgestellten Experiment irrelevanten Auswalsang des phasenatdngigen
THz{Signals fidhrte.

4.2.5 Messergebnisse: Einzelionisation von Neon

Mit dem oben beschriebenen Reaktionsmikroskop (Kap. 4.2.3) dirdem Schlitz zur Ein-
schidnkung des Reaktionsvolumens (Kap. 4.2.4) wurde bei einerchtintensitat® von
1,4 PW/cm? die Photoionisation von Neon{Atomen untersucht. Zeitgleich wrde mit dem
Phasenregelkreis (Kap. 3.2.1) die CEO{Phase der Lichtpulsenigsam (24min) durchge-
fahren und mit dem dritten f{2f{Interferometer (Kap. 3.3) die CEO{Phase gemessen und
mitprotokolliert. Aus den aufgezeichneten Flugzeiten der M#{lonen bis zum Teilchen{
Detektor wurde mit Formel (4.4) der Longitudina{lmpuls der lonen bestimmt. Die hier
gezeigten Messdatemif die Einzel- und Doppelionisation wurden simultan mit eineDaten-
rate von 480 Ereignissen pro Sekunde innerhalb von knapp 2 Stem mit einem Computer
aufgezeichnet.

In Abbildung 4.16a sind die resultierenden Impulsspektren derrdach geladenen Neon{
lonen gezeigt. Im Vergleich mit Abbildung 4.9 erkennt man nuein kleines Impulsintervall

0pje Lichtintensit At im Fokus wurde ber%cmet aus dem cuto®{Impuls der einfachgeladenen N¢lonen
in Abbildung 4.16a von peyoe = 3;7 au =2 Up.
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Abbildung 4.16
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: Messung der phasenab#ingigen Einzelionisation von Neon{Atomen.a) Lon-

gitudinalimpuls der Ne*{lonen nach Einzelionisation fix zwei verschiedene CEO{Phasen des
ionisierenden Lichtpulses und ein Gau¥s{Fit (punktierte schvarze Linie) an die Spektren. In der
Umgebung der beiden senkrechten ginen Linien liegen die Rekollisionsereignisse. (Beide Kuen
integrieren @ber ein Phasenintervall von ¢Acgo = 1 rad.) b) Anzahl der Rekollisionsereignis-
se (g®n markiertes Impulsintervall aus a zwischen 3,6 au und 3,8 &) in Abh Angigkeit von der
CEO{Phase. Der Radius der Kreise gibt die Messgenauigkeita Die Messdaten sind vertéglich
mit einer Sinus{férmigen Modulation dieser Zahlrate in AbhAngigkeit von der CEO{Phase, sie
sind aber nicht signi kant. Der Pfeil markiert die CEO{Phase Ay aus Abbildung a. (Die ZahIrate
wurde @ber 0,85 rad gegittet, was der Intervallgr 8%e auf der Phasenachse entspricht.4F die
gesamte Messung wurden nur Ereignisse bécksichtigt, deren lonen{Transversalimpuls sie als
Einzelionisationsereignis kennzeichnet.)

mit Rekollisionsereignissen, die von dem GauY{Fit abweichen,dunoch nicht vom Hinter-
grundrauschen verdeckt werden. Die&hlrate dieser Rekollisionsereignisse ist in Abbildung
4.16b fir verschiedene CEO{Phasen aufgetragen. Aufgrund der schleghtStatistik fir die-
se wenigen Rekollisionsereignisse ergibt sich ei@hratenverlauf mit gro%em statistischen
Messfehler. Der Verlauf ist mit einer Zhlratenmodulation, die von der CEO{Phase abéngt
vertrAglich (vgl. Abb. 4.11 #r Xenon{Atome), aber zum Beweis dieser Modulation reicht
die Signi kanz der dargestellten Daten nicht aus.

Abbildung 4.17 zeigt die gemessene Asymmetrie in deiumlichen Emission der gesam-
ten niederenergetischen Ndlonen. Die Asymmetrie ist in diesem Fall relativ klein, doch
aufgrund der g#seren Anzahl dieser Ereignisse ist der statistische Fehler im Vefldes
Asymmetrieparameters noch kleiner, und man kann eine signi kéa AbhAngigkeit dieser
Asymmetrie von der CEO{Phase erkennen. Man erkennt weiterhirdass die CEO{Phase
maximaler Asymmetrie dieser niederenergetischen lonen sich tdeh unterscheidet von
der CEO{Phase maximaler Asymmetrie der herenergetischen Rekollisions{lonen. Diese
Verschiebung ist aus der Theorie bekannt (vgl. Kap. 4.2.1).
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Abbildung 4.17 : Asymmetrie der phasenabléngigen Einzelionisation von Neon. Dargestellt ist
der Asymmetrie{Parameter R := ( Njinks i Nrechts)=(Niinks + Nrechts) in Abh Angigkeit von der CEO{
Phase. Der Radius der Kreise gibt die Messgenauigkeit an. BiMessdaten untersfzen im Rah-
men im Rahmen ihrer Genauigkeit einen periodischen Verlaufler Asymmetrie in AbhAngigkeit
von der CEO{Phase. Die CEO{PhaseA, entspricht der aus Abbildung 4.16. Man erkennt daher,
dass die maximale Asymmetrie bei einer unterschiedlichen EO{Phase liegt wie bei den dorti-
gen Rekollisions{Ereignissen. Ninks: lonenimpuls zwischen -3 au und 0 auN jgchis: lonenimpuls
zwischen 0 au und 3 au. GAttung der Zahlrate @ber 0,6 rad, was der Intervallgivse auf der Pha-
senachse entspricht. Die mittlere Asymmetriedber alle Ereignisse wurde auf 0% verschoben, um
eine leichte Asymmetrie der Messmethode auszugleichen.)

4.2.6 Messergebnisse:
nichtsequentielle Doppelionisation von Neon

Das Verhdltnis zwischen beobachteten Einzelionisationen und Doppaisationen betrug
in der gesamten Messung 0,07%, woraus man ablesen kann (vgl. AbB)ddass die Doppe-
lionisationen im nichtsequentiellen Bereich statt nden. Dien Abbildung 4.18 erkennbare
Doppelhdckerstruktur in den Impulsspektren der doppelt geladenen lem, besktigt den
nichtsequentiellen Charakter der beobachteten Doppeligation (vgl. Abb. 4.12).

Abbildung 4.18 zeigt die longitudinalen Impulsspektren der Né&{lonen féx vier ver-
schiedene CEO{Phasen der ionisierenden Lichtpulse. Es ist decitl erkennbar, wie in
AbhAngigkeit von der CEO{Phase der linke oder der rechte d¢ker stérker hervortritt,
bzw. filv andere CEO{Phasen die Symmetrie erhalten bleibt. Die Asymrtrée wird bei der
direkten Gegemberstellung in Abbildung 4.19a besonders deutlich.

Der Asymmetrie der beiden Hcker der nichtsequentiellen Doppelionisation, wie sie
in Abbildung 4.19b dargestellt ist, ist deutlich géVser als die der Einfachionisation oh-
ne Rekollision. Man erkennt deutlich die signi kante Modulatbn dieser Asymmetrie in
AbhAngigkeit von der CEO{Phase. Hierbei ist die CEO{Phase der maxialen Asymme-
trie im Rahmen der Messgenauigkeit wieder dieselbe wie die dezkrllisionsereignisse bei
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Abbildung 4.18 : Messung der nichtsequentiellen Doppelionisation von Net{Atomen in Abh An-
gigkeit von der CEO{Phase. Dargestellt ist flv vier verschiedene CEO{Phasen die Verteilung der
Longitudinalimpulse der Ne?* {lonen. Bei A, ist der linke Peak hdher, bei Ay + Y4ist der rechte
Peak hdher. Die Impulsverteilung bei den beiden anderen CEO{Phasn ist nahezu symmetrisch.
(Alle vier Kurven integrieren @ber ein Phasenintervall von ¢Acgo = 1 rad. Die CEO{Phase Ay
ist so gewahlt wie in Abb. 4.16a. Fi die gesamte Messung wurden nur Ereignisse bécksichtigt,
deren lonen{Transversalimpuls sie als Doppelionisationsreignis kennzeichnet.)

der Einfachionisation (vgl. Abb. 4.16b).

4.2.7 Diskussion der Messergebnisse

Die Ergebnisse der atomphysikalischen Messung mit ultrakurzendhtpulsen kontrollierter
CEO{Phase, wie sie im Rahmen dieser Arbeit durchgéffirt wurden, lassen sich wie folgt
zusammenfassen:

Die Beobachtung phasenaldngiger E®ekte bei Neon{Atomen bedarf sehr langer Mess-
zeiten. Denn entweder sind die phasenaldhgigen E®ekte sehr klein (Asymmetrie in der
Neon{Einzelionisation ohne Rekollision), oder die phasenadihgigen Ereignisse treten re-
lativ selten auf (ca. 0,1% bei der Rekollision nach Neon{Einzehisation und bei der nicht-
sequentiellen Doppelionisation von Neon) und Bssen aus der durch die Messapparatur
beschénkten Anzahl der Gesamtereignisse herausge Ttert werden.

Trotzdem konnte in dieser Arbeit erstmalig bei Neon{Atomen die Abangigkeit ver-
schiedener lonisationsprozesse von der CEO{Phase des Lichtpulsashgewiesen werden.
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Abbildung 4.19 : Phasenablingige Asymmetrie der nichtsequentiellen Doppelionisatin von Ne-
on. a) Direkter Vergleich der beiden maximal asymmetrischen Né&' {Impulsspektren aus Abbil-
dung 4.18.b) Darstellung des Asymmetrie{ParametersR := ( Njinks i Nrechts)=(Niinks + Nrechts) in
AbhAngigkeit von der CEO{Phase. Der Radius der Kreise gibt die Messgenauigkeit an. Die Mess-
daten unterstétzen im Rahmen ihrer Genauigkeit einen Sinus{Brmigen Verlauf der Asymmetrie
in Abh Angigkeit von der CEO{Phase. Die CEO{PhaseA, entspricht der aus Abbildung 4.16, die
maximale Asymmetrie liegt daher bei derselben CEO{Phase v& die der Rekollisions{Ereignisse.
(Njinks : lonenimpuls zwischen -3,55 au und -0,65 aulN echts: lonenimpuls zwischen 0,65 au und
3,55 au. GHAftung der ZAhlrate Bber 0,85 rad, was der Intervallg@se auf der Phasenachse ent-
spricht. Die mittlere Asymmetrie @ber alle Ereignisse wurde auf 0% verschoben, um eine leight
Asymmetrie der Messmethode auszugleichen.)

Es wurde eine signi kante Phasenal#ingigkeit in der Emissionsrichtung der niederenerge-
tischen N€ {lonen nach Einfachionisation beobachtet. Bei den gherenergetischen N¢g
lonen wurden Anzeichen einer Phasenalihgigkeit nachgewiesen, die aufgrund der gerin-
gen statistischen Messgenauigkeit noch nicht signi kant sind. Und bder nichtsequentiel-
len Doppelionisation von Neon wurde eine signi kante Phasenahéihgigkeit in der Emis-
sionsrichtung des N& {R Bcksto¥sions beobachtet.

Die beobachteten E®ekte erlauben weiterhin digdeckwirkende Bestimmung der, abso-
luten Phase\ der ionisierenden Lichtpulse, wenn man die Theerider zugrunde liegenden
Prozesse gelt hat [Pau03, Liu04]. Aufgrund der limitierten Zahlrate des verwendeten Re-
aktionsmikroskops im Vergleich zum ATI{Stereo{Spektrometeist dabei jedoch Langzeit-
stabilisierung durch ein f{2f{Interferometer wie in Kapitel 3.3 oder die Phasenbestimmung
durch THz{Erzeugung in Luft (Kap. 4.1) weiterhin ngtig.

Eine lAngere Messzeit, wie sie das aufgebaute Messsystem grétalish erlaubt, wird
die genauere Untersuchung der Phasenalfigigkeit der genannten E®ekte erdglichen.
Das verwendete Reaktionsmikroskop erlaubt es auch, die vek@dlen Impulse der Photo-
elektronen sowie den transversalen Impuls desABkstoYzions zu untersuchen. Auch Korre-
lationen zwischen den enstehenden lonisationsfragmentednken untersucht werden. Um
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den statistischen Fehler all dieser mehrfach di®erentiellen Wirngsquerschnitte auf einen
sinnvollen Wert zu reduzieren, ist lediglich eine gé4ere Anzahl aufgezeichneter lonisati-
onsereignisse #tig, die durch eine Angere Messzeit gewonnen werden kann.

Das im Rahmen dieser Arbeit aufgebaute Lasersystem zur Erzeugurityakurzer hoch-
intensiver Laserpulse mit stabiler CEO{Phase er#yglicht es also, Einblick in Prozesse zu
erlangen, die sich auf einer Zeitskala von 100 as (1 as =i1®s) abspielen. Die vorge-
stellten lonisationsexperimente sind @ngige Modellsystemedr theoretische Berechnungen
in der Mehrteilchen{Quantendynamik. Um deren komplexe Modke auch auf solch ultra-
kurzen Zeitskalen zu veri zieren, sind die vorgestellten Expeenente hilfreich. Mit Expe-
rimenten wie diesen wird es in Zukunft mglich sein, ein grundlegendes Vetdnis der
zeitabhAngigen Quantenmechanik von Mehrteilchensystemen, wie z. &omen, zu gewin-
nen.

Weiterhin sind die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten atomplsikalischen Prozes-
se von gro¥er Bedeutunghf das junge und sehr vielversprechende Forschungsgebiet der
Atto{Wissenschaft (attoscience. Als aktuelle Beispiele & dieses schnell wachsende Ge-
biet seien hier nur die tomographische Abbildung einer atomaré/Nellenfunktion [Kie04]
und die direkte Vermessung des elektrischen Feldes einer Ligbtle [Gou04] genannt. Diese
Messungen beruhen auf der sogenannten Hohen{Harmonischen{Egang (high harmonic
generation HHG). Dabei kénnen isolierte XUV{Pulse mit Pulsdauern von bis zu 250 as
erzeugt werden, was eine noch genauere Zeitésting bei der Untersuchung der quanten-
mechanischen Bewegung von Materie und deren Manipulationlarben wird.
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Ausblick

Die in dieser Arbeit gewonnenen Erkenntniss@ber die phasenabfAingige Erzeugung von
THz{Strahlung in einem Luftplasma und das im Rahmen dieser Arbeaufgebaute Laser-
system zur Erzeugung ultrakurzer, hochintensiver und phasensiter Lichtpulse ed®nen
eine Vielzahl neuer Miglichkeiten bei der Erforschung der Wechselwirkung von Lasgrah-

lung mit Materie. Im Folgenden werden beispielhaft die beite Themenbereiche Aher

diskutiert, die Gegenstand dieser Arbeit waren:

Zum einen wird das Signal{zu{Rausch Vertnis der in Kapitel 4.1.4 diskutierten
neuartigen THz{Messmethode zur Bestimmung dejabsoluten\ Phase von Lichtpulsen
durch die dort vorgestellte Verbesserung des elektronischen $8perinzips um mehr als eine
Grévsenordnung gesteigert werdemknen. Damit kann mit der THz{Methode die , abso-
lute\ Phase in einer wesentlich Wrzeren Zeitspanne gemessen werden, als mit der bisher
etablierten Stereo{ATI{Methode, deren Messdauer durch dieagingere Targetdichte prin-
zipiell nach unten beschéinkt ist. Der Messaufbau der neuen THz{Methode ist au¥serdem
wesentlich einfacher und kompakter als daghf die Stereo{ATI{Methode bendtigte Vaku-
umsystem mit Elektronendetektoren. Daher @nnte die THz{Methode bald zum @ngigen
experimentellen Mittel werden £\ die reproduzierbare Bestimmung defabsoluten\ Phase,
selbst bei der Untersuchung, die einer stundenlangen Messzeit Befen.

Zum zweiten wird das aufgebaute phasenstabile Lasersystem in Kamation mit
der am MPHKK etablierten Reaktionsmikroskop{Messtechnik die @taillierte Untersu-
chung der Dynamik von quantenmechanischen Mehrteilcheng®ssen in Atomen und Mo-
lekdlen ermdglichen. Mit dieser Kombination lassen sich die CEO{phasenaihgigen und
vollstAndig di®erentiellen Photoionisationsquerschnitte bestimmeron allen Targets, die
als kalte Gasstrahlen zur Vemgung gestellt werden Bnnen. Damit kdnnen die aktuel-
len Theorien zur Berechnung dieser quantendynamischen Meditthensysteme auf ihre
GHltigkeit @berprdft und verbessert werden. Hierzu seien nur einige Beispiele genta

Bei der nichtsequentiellen Doppelionisation von Edelgas{Atoen (vgl. Kap. 4.2.2) kann
man durch die Festlegung der CEO{Phase der ionisierenden Lightise den Zeitpunkt des
ersten lonisationsereignisses genau festlegen. Durch die bekarfPulsform des Lichtpul-
ses ist damit auch die Richtung und Geschwindigkeit dieses zuershisierten Elektrons zu
dem Zeitpunkt bekannt, wenn es mit seinem Mutterion rekolligért. Durch die Messung der
lonisationsrichtung und -energie des daraufhin freigesetrteweiten Photoelektrons wird
eine Untersuchung dieses Rekollisionsprozesses unter genau b@ksnRandbedingungen
mdglich. Ohne Phasenstabilisierungdnnten dabei nur diedber alle maglichen Rekollisi-
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onsbedingungen gemittelten Wirkungsquerschnitte gemessen dem. Bisher wurden, z. B.
in dieser Arbeit erstmals an Neon, nur die phasenaihgigen Longitudinalimpulse der bei
diesem Prozess entstehenden lonen untersucht.

Die nichtsequentielle Mehrfachionisation (Drei-, Vierfaclunisation, ...) kann von der
Quantentheorie bis jetzt nicht berechnet werden. Ein starkereinfachendes Modell [Liu05]
beschreibt diesen Prozess wieder durch eine Rekollision des esrsPhotoelektrons mit
dem Mutterion. Die dabei auf das lonébertragene Energie #hrt zu einer ,thermischen\
Anregung der Elektronenwolke. Nach einer gewissen Zeitt ¢dem Fit{Parameter dieses
Modells, werden dann weitere Elektronepabgedampft\. Mit einem phasenstabilen Laser-
system kann nun die Existenz und der Wert dieser Vedgerungszeit & bestimmt wer-
den: Wie oben sind durch die bekannte CEO{Phase der Zeitpunkdliie Richtung und die
Geschwindigkeit des zuerst ionisierten Elektrons bei der Rdlsion mit dem Mutterion
bekannt. Durch die sehr schnell vénderliche Intensiétseinhdllende des Lichtpulses wer-
den sich verschiedene Zeitvedigerungen bis zur Freisetzung der weiteren Photoelektronen
deutlich in den Messdaten niederschlagen. Es kann alsd gemessen werden und dieses
einfache theoretische Modell der nichtsequentiellen Mehdaionisation éberprift werden.

Zuletzt seien noch Anrege{Abfrage Experimente an Wassersto®mahsn genannt. Mit
dieser Messmethode kann man durch zwei aufeinanderfolgendezieuLichtpulse einstellba-
ren Zeitabstandes im Reaktionsmikroskop die Kernwellenfunikin eines schwingenden Mo-
lekils zeitabhngig aufnehmen [Erg05]. Der erste Lichtpuls ionisiert das Mkl und das
zurickbleibende Moleld{lon beginnt zu schwingen. Der darau®olgende Lichtpuls seppert
dann die beiden Wassersto®kerne umibertragt deren momentane Ortsverteilung in eine
messbare Driftimpulsverteilung. Die ZeitauBsung bei dieser Messung der zeitafihgigen
Kernwellenfunktion ist dabei beschénkt durch die Pulsdauern der beteiligten Lichtpulse
(» 6 fs). Mit phasenstabilen Lichtpulsen ist nun zu erwarten, dass soiloder Anregungs-
zeitpunkt wie auch der Abfragezeitpunkt des Prozesses viel gerer als durch die Dauer der
Pulseinndllenden festgelegt werden kann. Dadurchganten eventuell zeitliche Strukturen
sichtbar werden, die deutlich kleiner sind als die optische Padauer.

Die zuletzt vorgestellte Messtechnikdsst sich mit dem vorhandenen Reaktionsmik-
roskop, das mehrere Teilchen in Koinzidenz nachweisen kanmich auf gmisere Molelle
hbertragen. Damit entsteht die Maglichkeit zur Messung der zeitlichen Entwicklung von
komplexen molekularen Kernwellenfunktionen mit unerrefit hoher Zeitau°dsung im sub{
Femtosekunden Bereich.
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Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurde ein Lasersystem aufgebaut und charaktemst, das ultrakurze und
hochintensive Lichpulse mit stabiler TAger{Einhilenden{Phase erzeugt. Diese Lichtpul-
se wurden genutzt, um ein neuartiges Verfahren zur Bestimmurager ,absoluten Phase\
durch Erzeugung von Terahertzstrahlung in einem Luftplasmawzdemonstrieren. Weiter-
hin wurde mit diesen Lichtpulsen die Phasenal#ngigkeit von Photoionisationsprozessen
an Neon{Atomen untersucht.

Fiv das Lasersystem wurde ein neuer Seed{Laseroszillator auf Basia Titan{Saphir
aufgebaut, dessen THger{Einhilenden{Phase mit einem f{2f{Interferometer stabilisiert
wird. Die Ausgangspulse dieses Laseroszillators sind mit einer Puseér von 20 fs und einer
vergleichsweise hohen Pulsenergie von 6 nJ zur weiteren VArktng in einem Multipass{
Verstarker geeignet.

Der Multipass{Verstarker wurde zur Verwendung mit dem neuen Seed{Laseroszillato
angepasst. Weiterhin wurde ein f{2f{Interferometer zur Messumn der TrAger{Einhilen-
den{Phase der versirkten Lichtpulse entwickelt, sowie ein Regelkreis zur Stalsierung
der Phase aufgebaut. Es resultieren Lichtpulse einer Dauer v@s fs mit einer Pulsenergie
von 5001 J, deren TrAger{Einhilenden{Phase mit einer Genauigkeit von 0,2 rad bekannt
ist.

Der darauf folgende Kapillar{Spiege{Kompressor wurde umgaut, um die Pulsdauer
auf 6,5 fs zu verirzen; die Pulsenergie be#igt dann 150 J bei einer Pulswiederholrate von
2,8 kHz. Mit einer interferometrischen Autokorrelation und erer SPIDER{Messung wur-
de der zeitliche Verlauf dieser Pulse exakt charakterisiert.i® Trager{Einhillenden{Phase
dieser ultrakurzen Lichtpulse wird mit einem weiteren neu agebauten f{2f{Interferometer
gemessen und mit einer Genauigkeit von 0,3 rad bestimmt. Damétider elektrische Feld-
verlauf dieser Pulse vollsindig bekannt, die Messungenauigkeit im Zeitverlauf bedgt
nur 120 as. Die typischerweise von diesen Pulsen im Fokus erzeugeddstarke in der
GréYsenordnung von GV/cm ist vergleichbar mit inneratomaren Festirken und reicht zur
Mehrphotonenionisation von Atomen und Moleldlen aus.

Fiv die in diesem Lasersystem auftretenden optischen E®ekte der Zisgion, der Selbst-
phasenmodulation und der Gouy{Phase wurde der Ein°uss auf die Ager{Einhilenden{
Phase theoretisch und teilweise experimentell untersucht. Sgshatische Messfehler der
f{2f{Messtechnik durch Dispersion und Selbstaufsteilung konnteidenti ziert und quanti -
ziert werden, sie lassen sich durch eine Verringerung der Pulsegieschwankungen deutlich
reduzieren.
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ZUSAMMENFASSUNG

In einem ersten Experiment wurde mit den Lichtpulsen des Lasersgms ein Plas-
ma in Umgebungsluft erzeugt, und es konnte dabei erstmalig dieeZ8ugung von Tera-
hertzstrahlung durch diesen Prozess nachgewiesen werden [KleDies ist au%erdem
die erste optische Gleichrichtung, die in einemaAumlich isotropen Medium erreicht wer-
den konnte; die Inversionssymmetrie wird hierbei vom Lichtpsl selbst gebrochen. Mit
Terahertz{Emissions{Spektroskopie wurde die Abfngigkeit der erzeugten Terahertzam-
plitude von der TrAger{Einhillenden{Phase der ionisierenden Lichtpulse untersucht. Diese
AbhAngigkeit verlduft Kosinus{fdrmig und stimmt im Rahmen der Messgenauigkeit mit
einer einfachen Theorie des lonisationsprozesses und der Pladgynamik @berein.

Mit einer Langzeitmessung des Terahertz{Signals konnte veziert werden, dass die
aufgebaute Phasenmessung mit dem f{2f{Interferometer im Mes#zaum von 73 Minuten
keiner signi kanten Drift unterliegt. Weiterhin kann mit der neu demonstrierten THz{
Methode die, absolute Phase\ der Lichtpulse bestimmt werden. Innerhalb vonOLSekun-
den lAsst sich die Phase von 8{fs{Pulsen mit einer Genauigkeit von 0,2&d bestimmen.
Diese Genauigkeit ist schon jetzt vergleichbar mit der zuvor kdurrenzlosen Stereo{ATI
Methode zur Bestimmung der, absoluten\ Phase und kann durch eine angepasste Elektro-
nik auf einfache Weise stark verbessert werden, womit die StefAdl Methode deutlich
Bbertro®en werden Bnnte.

In einem zweiten Experiment wurde die Multiphotonenionisabn von Neon{Atomen
bei einer Lichtintensitdt von 1,4 PW/cm? in einem Reaktionsmikroskop untersucht, mit
dem vollstdndig di®erentielle Photoionisationsquerschnitte gemessen dem kdnnen. Bei
der Einfachionisation wurden erste Anzeichen einer Phasendtyigkeit in der Verteilung
der lonenimpulse entlang der Lichtpolarisationsrichtung in er Umgebung des klassischen
cut{o®{Impulses beobachtet. Weiterhin wurde eine signi kanté®hasenabléngigkeit in der
Emissionsrichtung von einfach geladenen Neon{lonen beobacdhte

Die Doppelionisation von Neon{Atomen ndet in diesem Intensitsbereich hauptéch-
lich doer den korrelierten Prozess der nicht{sequentiellen Dopli@isation statt. Im Rah-
men dieser Arbeit konnte erstmals bei Neon eine signi kante Phasdafg@ngigkeit in der
Emissionsrichtung des N& {R #ckstoYsions aus diesem Prozess beobachtet werden, die bis-
her nur von Argon{Atomen bekannt war.

Durch |Angere Messzeiten, die das aufgebaute Lasersystem gglhicht, kdnnen in Zu-
kunft vollstAndig di®erentielle Photoionisationsquerschnitte im Reakitismikroskop auf
ihre Phasenablangigkeit hin untersucht werden. Zusammen mit der nun genau kennten
Pulsform und der TrAger{Einhéllenden{Phase der Lichtpulse sind dann alle Randbedin-
gungen des lonisationsprozesses bekannt und die Messergebnissdeneru einem detail-
lierteren VerstAndnis der zugrunde liegenden atomphysikalischen Prozesélrén.

Auf diese Weise werden die in dieser Arbeit gewonnenen Erkenntnigsge Bestimmung
der ,absoluten\ Phase mittels der neuartigen THz{Methode, sowie dasufgebaute phasen-
stabile Lasersystem, bei Messungen im Reaktionsmikroskop wahrsalieh schon bald zu
neuen Erkenntnissen der Vielteilchen{Quantendynamikihren. Damit werden neue Einbli-
cke in die Wechselwirkung von intensiven Lichtfeldern mit Magrie auf sub{Femtosekunden
Zeitskalen ernglicht.
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Anhang A

Software zur Phasenstabilisierung

A.1 Software zur Phasenstabilisierung des Multipass-
Verst Arkers

In Abbildung A.1 ist die graphische Benutzeroberdche der Software, UMStableCEO\
zur Stabilisierung der CEO{Phase hinter dem Multipass{Versdrker dargestellt (vgl. Kap.
3.2.2). Im Mendpunkt Settingskénnen alle mtigen Parameter der Datenerfassung, der Pha-
senberechnung sowie die Parameter des Regelkreisegveert werden. Dort kann au¥ser-
dem eine Funktion zum automatischen Beenden der Regelung leéem zu undeutlichen
Interferenzsignal und zu deren Wiederaufnahme aktiviert ween (,Unlock/Relock\ Funk-
tion), sowie die Parameter # die zwei mBglichen Phasenrampen eingestellt werden. Die
hAu ger bendtigten Einstellungen kdnnen auchdber die Kndpfe am oberen Bildschirmrand
verandert werden.

Im oberen linken Bildschirmteil ist das aktuelle Spektrum auslem Gitterspektrometer
dargestellt. Der # die Phasenberechnung verwendete Bereich ist darin durchewertikale
Linien markiert und im darunterliegenden Bildschirmteil n@hmals dargestellt. Oben in der
Mitte wird der Betrag der FFT aus diesem Spektrum gezeigt undatunter die dazugelrige
FFT{Phase. Die fi den least{squareFit verwendeten Datenpunkte sind blau markiert, die
resultierende Parabel ist rot eingezeichnet und die Stellen aer die CEO{Phase abgelesen
wird, ist mit einem roten Punkt markiert.

Im rechten Bildschirmdrittel sind oben die letzten 200 Messungeder CEO{Phase in
einem Zeigerdiagramm dargestellt, ebenso sind dort der Mitteért und die Standardabwei-
chung dieser letzten Messungen gezeigt. Darunter ist der zaitle Verlauf der CEO{Phase
in den letzten 20 Sekunden mit roten Punkten aufgetragen. Biaktuellen 200 Werte liegen
in dem grau markierten Bereich. Der Sollwert der Phase ist dunceine rote Line mar-
kiert. Fiv jede Phasenmessung ist mit einem @nen Punkt die ,Gite\ dieser Messung
dargestellt, sie ist proportional zu der he des FFT{Peaks im Zeitbereich. Falls dieser
Wert unter einer einstellbaren Schwelle liegt (gne Linie), wird am Monitor{Ausgang kein
Phasenwert ausgegeben und der Phasen{Wert nichivfdie Regelschleife balicksichtigt.
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Abbildung A.1 : Graphische Benutzerober@che der Software, UMStableCEO\ zur Phasensta-
bilisierung der Lichtpulse aus dem Multipass{Verstarker (s. Kap. 3.2.2).
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A.2. SOFTWARE ZUR DRITTEN PHASENMESSUNG DER LICHTPULSE

A.2 Software zur dritten Phasenmessung der ultra-
kurzen Lichtpulse

Abbildung A.2 : Graphische Benutzerober@éche der Software, UMStableCEOZwei\ zur Pha-
senmessung der ultrakurzen Lichtpulse nach dem Kapillar{piege{Kompressor (s. Kap. 3.3.2).
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Anhang B

Atomare Einheiten

In der Atomphysik werden hAu g atomare Einheiten verwendet (Einheitensymbol,a.u.\
oder kurz ,au\). Die Basiseinheiten dieses Systems entsprechen den jeweiti GBYsen dr
ein Elektron im Grundzustand des Wassersto®atoms:

Basiseinheiten

ap=1lau=5;2918¢10 *'m Bohrscher K-Schalenradius des Wassersto®{Atoms
me =1au = 9;1094¢10 3'kg Ruhemasse des Elektrons
G =e=1au=1;6022¢10 °As | Ladung des Elektrons

2Ry = Ey =1lau=27;2144¢eV | doppelte Grundzustandsenergie im Wassersto®
= 4;3597¢10 8]

~=1au=1;0546¢10 3*Js Drehimpulsquantum

Folgende Umrechnungsfaktoren zwischen atomaren Einheitenduanderen @ngigen Ein-
heiten sind hilfreich:

Umrechnungsfaktoren
Zeit t[s] = 4; 134¢10% ¢t [au]
Geschwindigkeit v[m=s] = 4;571¢10 ’ ¢v[au]
Impuls p[kgm/s] = 5;018¢10° ¢p[aul]
Lichtgeschwindigkeit c=e’=(~®) = 137;036 au

weitere Umrechnungsfaktoren

6]
E{FeldstArke E [Vicm] =27 ;4 | [W=cn?]
ponderomotive Energie | =1PW=cm?) U, =59;7eV (mit, =800 nm)
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