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Ultrakurze Laserpulse

Erzeugung und Anwendung

® 8. Seit einigen Jahren sind Ultrakurz-
pulslaser vom Entwicklungsstadium zu
niitzlichen Instrumenten herangereift,
die in der Hochfeldphysik und der Metro-
logie Anwendung finden. Heute decken
Ultrakurzpulslaser das gesamte Spektrum
ab zwischen Pulsenergien im sub-pj-Be-
reich bei Repetitionsraten von einigen
MHz und hochenergetischen Pulsen mit
Spitzenleistungen im Terawattbereich
bei Wiederholraten von einigen kHz.

Begriffe wie ,kurz” und ,ultrakurz” sind
sehr relativ. Innerhalb von weniger als drei
Jahrzehnten konnte die experimentell er-
reichbare Zeitskala von Nanosekunden auf
Femtosekunden verringert werden (1 ns =
109 s, 1 fs = 1015 5). Vor kurzem wurde
schliefllich sogar die Femtosekunden-Bar-
riere durchbrochen, als Rontgenpulse mit
200 Attosekunden Dauer (1 as=10"18s) ge-
neriert und damit Vorgange innerhalb eines
Atoms beobachtet werden konnten. Egal ob
Stroboskopie, breitbandige Laserpulse oder
kohdrente Attosekunden-Rontgenpulse, es
sind immer Lichtpulse, die die groRtmog-
liche Auflésung vorgeben (Abb. 1). Nach
dem ,Jahrhundert des Elektrons” sind das
Wissen und die Kontrolle tber das Licht ge-
genwartig und sicher auch zukiinftig fiir den
Fortschritt in Forschung und Technologie
mafRgeblich bestimmend.

Ultrakurze Laserpulse im Zeit- und
Frequenzraum

Das elektromagnetische Feld ultrakurzer
Pulse besteht aus nur wenigen optischen
Oszillationen. Eine Schwingungsperiode
der weit verbreiteten Titan:Saphir-Laser mit
einer Wellenldnge von 800 nm betrégt nur
2,7 fs. Der gegenwartige Rekord der Puls-
dauer liegt bei Titan-Saphir-Systemen mit
externer Pulskompression bei 3,7 fs [1]. Die
theoretische Grenze fiir die Dauer eines frei
propagierenden Pulses ist eine vollstandige
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ABBILDUNG 1: Entwicklung der
Messtechnik im ultrakurzen Zeitbereich.
Lichtpulse geben seit einigen Jahrzehnten
die groRtmogliche zeitliche Auflésung vor.

optische Oszillation [2]. Allerdings kdnnen
eventuell Wellenziige mit weniger als einer
Oszillation lokal auf einem Target syntheti-
siert werden.

Ultrakurze Pulse haben eine grofle Band-
breite, die umgekehrt proportional zur Puls-
dauer Tpist (Abb. 2). Bandbreiten im Bereich
von 200 THz sind tblicherweise erforderlich,
um 5-fs-Pulse im sichtbaren oder nahen in-
fraroten Spektralbereich zu generieren.
Untersucht man das Spektrum eines mo-
dengekoppelten Lasers genauer, so wird
sichtbar, dass es aus vielen einzelnen Linien
besteht, ahnlich einem Kamm. Man spricht
daherauch von einem Frequenzkamm (Abb.
2b). Der Abstand zwischen jeweils zwei be-
nachbarten Linien ist genau gleich, er ent-
spricht der Pulswiederholrate f, des Lasers.
Der Frequenzkamm hat demnach zwei Frei-
heitsgrade: zum einen die generelle Position
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ABBILDUNG 2: a) Zeitbereichsdarstellung eines Pulszugs. Die relative Phase zwi-

schen der Tragerwelle und der Pulseinhiillenden @ndert sich von Puls zu Puls um

A¢. T, bezeichnet die Periode des Pulszugs, 1, die Halbwertsbreite des Pulses. b) Im
Frequenzraum sind die Kammlinien dquidistant mit Abstand f,=1/T.. Der gesamte Kamm
ist gegeniiber ganzzahligen Vielfachen von f. um f¢;; versetzt. Die spektrale Breite Af,
ist umgekehrt proportional zur Pulsdauer t,~7/Af, [3].

des Kamms im Frequenzbereich gegeben
durch die so genannte Offsetfrequenz f¢,
zum anderen der Abstand f, zwischen den Li-
nien des Kammes. Der Versatz des Kamms um
die Offsetfrequenz bewirkt im Zeitbereich,
dass die Schwingungen des elektrischen
Feldes innerhalb der Pulseinhiillenden nicht
fest stehen, sondern von Puls zu Puls um eine
Phase A¢, die so genannte Carrier-envelope
Phase (CEP), verschoben werden (Abb. 2a).
Gelingt es, diese beiden Parameter, f, und
fceo, zu kontrollieren, so ist die Position jeder
Kammlinie genau festgelegt. Damit steht
sozusagen ein Lineal im Frequenzraum zur
Verfligung mit dem Messungen von opti-
schen Frequenzen durchgefiihrt werden
konnen [3].

Anwendungen

Optische Spektroskopie

Ultrakurze Pulsdauern erlauben eine hohe
zeitliche Auflésung und konnen daher
benutzt werden, um schnelle chemische
und physikalische Prozesse zu visualisieren.
Pump-probe und Photonecho Methoden
wurden benutzt, um Relaxations- und En-
ergietransferprozesse auf einer Zeitskala von
Femtosekunden zu untersuchen. Dabei wird
ein Puls verwendet, um ein Probematerial
anzuregen, und ein weiterer (Abtast-)Puls
dient dazu, die dynamischen Verdnderun-
gen auszulesen. Der Einsatz von 5-fs-Pul-
sen ermdglicht die direkte Messung von
Prozessen in der atomaren Elektronenhdille,

die innerhalb von ~1,5 fs ablaufen. Im Jahr
1999 wurde der Nobelpreis in Chemie an A.
H. Zewail vergeben fiir seine Arbeiten Gber
Photo-Dissoziations-Dynamik, die mit Fem-
tosekundenpulsen durchgefiihrt wurden.

Ultrabreite Spektren

Ein breites Spektrum ermdglicht eine hohe
raumliche Auflésung fiir optische Koha-
renztomographie (OCT), ein Verfahren zur
nicht-invasiven Bildgebung in biologischen
Systemen. OCT nutzt Interferometrie mit
niedriger Kohdrenz, um ein zweidimensio-
nales Bild der optischen Riickstreuung von
Mikrostrukturen im Gewebe darzustellen
und bendtigt keine kurzen Pulse. Allerdings
ist die radumliche Auflésung umgekehrt pro-
portional zur Bandbreite der verwendeten
Pulse.

Das breitbandige Spektrum modengekop-
pelter Laser findet darliber hinaus noch
auf dem Gebiet der Frequenzmetrologie
Anwendung. Die Frequenzmessung von
Licht ist schon seit mehreren Jahrzehnten
Gegenstand der Forschung. Der Grund hier-
furist, dass die Vermessung der Frequenz des
bei einem atomaren Ubergang emittierten
Lichts mit immer groRerer Genauigkeit Ein-
blicke in die Struktur eines Atoms erlaubt.
Aufbauend auf diesem atomaren Ubergang
kénnen zum Beispiel hochgenaue optische
Uhren entwickelt werden, die wahrschein-
lich in naher Zukunft Casium-Atomuhren als
Zeitstandards abldsen werden.

Anfanglich wurde dieses Ziel mittels harmo-
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ABBILDUNG 3: Elektrisches Feld eines 5-
fs-Pulses bei 760 nm; aufgenommen mit
einer Attosekunden-Streak-Kamera [5].

nischer Frequenzketten verfolgt, die aus in
Reihe geschalteten Frequenzvervielfachern
bestehen und so, ausgehend vom Zeit-
standard einer Casium-Atomuhr, optische
Frequenzen messbar machten. Allerdings
waren diese Frequenzketten komplexe
und kostspielige Aufbauten, die mehrere
Raume ausfllten. Mit dem Einsatz von mo-
dengekoppelten Lasern wurden optische
Frequenzmessungen deutlich einfacher.
Der Einsatz von Frequenzkammen erfordert
— wie beschrieben — die Kontrolle von zwei
Parametern, der Wiederholrate f, und der
Offsetfrequenz frro (Abb. 2) [3].

Wahrend die Wiederholrate einfach mess-
und stabilisierbar ist, ist dies bei der Off-
setfrequenz nicht der Fall. Sie muss mittels
eines aufwandigen, so genannten nichtline-
aren Interferometers gemessen und dann
stabilisiert werden. Im Jahr 2000 wurde dies
erstmals erreicht und mittlerweile sind kom-
plett CE-phasenstabilisierte Lasersysteme
kommerziell erhaltlich. Fir ihre Arbeiten zur
Erzeugung und Anwendung von Frequenz-
kdmmen wurde 2005 eine Halfte des Physik-
Nobelpreises an John L. Hall und Theodor W.
Hansch vergeben.

Hochfeldphysik

Bei Wechselwirkungen zwischen Licht und
Materie, die besonders empfindlich auf das
elektrische Feld und nicht auf seine Einhiil-
lende reagieren [2], spielen Pulse weniger
optischer Zyklen eine besonders wichtige
Rolle. Die meisten dieser Prozesse sind sogar
abhangig von einzelnen Zyklen des wir-
kenden Laserpulses und werden bei jedem
Halbzyklus wiederholt. Das heif}t, dass ein
aus vielen optischen Zyklen bestehender
Femtosekundenpuls ein und dasselbe Ereig-
nis viele Male hervorruft.

Mit einem phasenstabilisierten 5-fs-Laser-
puls in Kosinusform, einer Pulsenergie von
rund 0,2 m) und unter Verwendung eines
Bandpassreflektors im Bereich der hdchsten
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ABBILDUNG 4: Ubersicht von breitbandigen Lasermaterialien. Die Wellenldnge und
Frequenz sind auf einer logarithmischen Skala aufgetragen, um die relative Bandbreite
AM/Ay zu erhalten (R6G: Rhodamin 6G Dye-Losung in Ethanol) [1].

Rontgenphotonenenergie ist es mdglich,
einzelne, rund 250 Attosekunden dauernde,
Pulse zu erzeugen [4]. Solche, durch ein
Laserplasma generierte, weiche Rontgen-
pulse erzielen die momentan hdchstmog-
liche zeitliche Auflésung. Durch lonisation
eines Gases mit einem 250-as-Puls und
unter Verwendung eines nachfolgenden
5-fs-Pulses, war es zum ersten Mal maglich,
den zeitlichen Verlauf des elektrischen Felds
eines Laserpulses direkt darzustellen (Abb.
3) [5]. Der Schwerpunkt fir zukiinftige Ent-
wicklungen im Bereich der Hochfeldphysik
mit ultrakurzen Pulsen liegt dabei auf der
Maximierung der Pulsspitzenintensitat. Ein
5-fs-Puls mit einer Pulsenergie von 5 m])
erzielt eine Pulsspitzenleistung von 1 TW.
Seit kurzer Zeit existieren Methoden zur
Selektion einzelner Zyklen aus Pulsen mit
vielen Zyklen, allerdings ist diese Selektion
mit erheblichen Verlusten der Pulsenergie
behaftet. Der rationellste Weg zur Erzeu-
gung hoher Lichtintensitaten besteht
darin, Pulse mit einem einzelnen Zyklus
bei gleichzeitig hoherer Pulsenergie zu er-
zeugen. Unter anderem wird erwartet, dass
Pulse mit einem einzigen Zyklus und einer
Pulsspitzenleistung von mehreren Terawatt
koharente Attosekundenpulse im Bereich
harter Rontgenstrahlung ermdglichen. Bei
Intensitaten oberhalb von 1018 W/cm? kén-
nen sie zur Erzeugung von relativistischen
fs-Elektronenpulsen verwendet werden. Sol-
che ultrakurzen Rontgen- und Elektronen-
pulse kdnnten wiederum benutzt werden,
um 4-dimensionale (raumlich und zeitlich)
Beugungsbilder von Ladungsverteilungen

auf Oberflachen, in Festkdrpern, Molekiilen
oder einzelnen Atomen zu erzeugen.

Methoden zur Erzeugung von
Pulsen mit wenigen optischen
Zyklen

Als 1991 der erste passiv modengekoppelte
Ti:Saphir-Laser vorgestellt wurde, begann
eine neue Ara der Femtosekundenlasertech-
nologie. Modenkopplung mittels Kerr-Lin-
sen-Effekt flihrt zu einer dramatischen Ver-
kiirzung der erzielbaren Pulsdauer [1], und
ermoglicht es in einem Ti:Saphir-Laser mit
einer typischen Wiederholrate von 100 MHz
rund 2 Millionen longitudinale Moden zu er-
zeugen, mitdenen Pulsdauern von biszu 5 fs
erzielt werden kénnen. Auch wenn Ti:Saphir
zurzeit das etablierteste Lasermaterial fiir Ul-
trakurzpulslaser ist, gibt es eine ganze Reihe
von ebenfalls viel versprechende Laserma-
terialien mit einer relativen Bandbreite von
|AM/A|>0,25 (Abb. 4). Zum Beispiel wurden
bereits einige direkt diodengepumpte
Oszillatoren auf Basis von Cr3+*-dotierten
Materialien vorgestellt. Typischerweise liegt
die Pulsenergie von modengekoppelten
Oszillatoren mit Pulsdauern unter 10 fs im
Bereich von 2-5 n|.

Ebenso konnen Lichtpulse unter 10 fs durch
externe Kompression entstehen, eine Me-
thode, die 1981 eingefiihrt wurde und auf
einer Wechselwirkung von Selbstphasen-
modulation (SPM) und der Dispersion von
Gruppenlaufzeiten (GDD) basiert. Erreicht
wird dies durch Propagation des kurzen Pul-
ses in einer optischen ,single-mode”-Glas-
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faser. 1987 wurden mit Hilfe dieser Technik
6 fs bei einer Wellenlange von 620 nm
erreicht. Mittels verbesserter ultrabreitban-
diger Dispersionskompensation konnten
1997 Pulsdauern von 4,5fs bei 800 nm
demonstriert werden. Die Verwendung
von ,single-mode”-Glasfasern limitiert die
Pulsenergie auf einen Bereich von wenigen
Nanojoule. Eine leistungsstarke Methode
zur Pulskompression, die im Bereich von
unter einem Millijoule funktioniert und auf
SPM-induzierter spektraler Verbreiterung
in einer mit Edelgas gefiillten Faser basiert,
wurde 1996 vorgestellt. Zurzeit werden mit-
tels Hohlfasern 8 fs-Pulse mit einigen Milli-
joule erreicht. Adaptive Kompression eines
in zwei gasgefiilliten Hohlfasern erzeugten
Superkontinuums erzeugte Pulsdauern von
3,8 fs. Erst kiirzlich konnte gezeigt werden,
dass ein Puls mit rund 0,5 m) durch Fila-
mentbildung in Argongas soweit spektral
verbreitert wurde, dass er auf etwa 4 fs
hinab komprimiert werden konnte. Diese
Technik hat gegeniiber Hohlfasern den
entscheidenden Vorteil, dass sie einfacher
zu justieren und unempfindlich gegentiber
Strahlversatz ist [6].

Dariiber hinaus kann Frequenzkonversion
in nichtlinearen optischen Kristallen dazu
benutzt werden, Pulse mit zwei optischen
Zyklen zu erzeugen. 1994 wurde die ul-
trabreitbandige, nichtkollineare Phasenan-

(12 INFOKASTEN

Der Ultrakurzpulsoszillator

Um einen ultrakurzen Puls durch
ein breitbandiges Verstarker-
medium zu erzeugen, wird ein
nichtlinearer Prozess benétigt,
der den Laser in einen gepuls-

=

Anregung vieler longitudinaler

passung in BBO, gepumpt durch einen
frequenzverdoppelten  fs-Ti:Saphir-Laser,
entdeckt. Nicht kollineare optische para-
metrische Verstarker (OPA), basierend auf
BBO-Kristallen und gepumpt mit schmal-
bandigen Pulsen im spektralen Bereich
zwischen 340 und 530 nm unterstiitzen
Bandbreiten von 120-200 THz. Mit Hilfe
von Ti:Saphir-Verstarkersystemen im Be-
reich von 100-200 fs, die gleichzeitig als
Pump- und Seedquelle dienen, konnten
OPAs mit 4 fs und einigen Mikrojoule Puls-
energie aufgebaut werden. Hier wurde der
Seedpuls durch Weilllichterzeugung (SPM)
in einem Saphirfenster erzeugt. Eine Varia-
tion der OPA-Technologie, die so genannte
optische parametrische Verstarkung von
gechirpten Pulsen (OPCPA), ist momentan
einer der aussichtsreichsten Kandidaten im
Bereich der fs-Laserforschung, da OPCPA
ber ein sehr groRes Entwicklungspotenzial
beziiglich hochenergetischer und breitban-
diger Pulse, bei gleichzeitig hoher mittlerer
Leistung, verfligt (s. u.).

Eine Vielzahl an Techniken zur Erzeugung
ultrakurzer Laserpulse, die auf der Synthese
verschiedener koharenter Frequenzbander
beruhen, wurde vorgeschlagen und teil-
weise experimentell demonstriert. Ein Bei-
spiel dafir ist die kohérente Uberlagerung
eines Spektrums mit seiner zweiten Harmo-
nischen. Die Hauptvoraussetzung fur die ko-
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harente Uberlagerung zweier unterschied-
licher Pulse ist, dass jeder der beiden Pulse
eine konstante Phasendifferenz zwischen
der Pulseinhillenden und der Tragerwelle
aufweist (CEP). Im angefiihrten Beispiel der
Uberlagerung eines Pulses mit seiner zwei-
ten Harmonischen ist das im Allgemeinen
nicht erfiillt, es sei denn der fundamentale
Puls ist CE-phasenstabilisiert.

In synchron gepumpten optisch-parametri-
schen Oszillatoren (OPO) konnen kollineare
phasengleiche Strahlen mit unterschiedli-
cher Tragerfrequenz auf verschiedene Arten
durch Kombination von Signal-, Idler- und
Pumppulsen, sowie deren Harmonische,
erreicht werden. Die Harmonischen-Pulse
werden hierbei in einem nichtlinearen Kris-
tall generiert. Die koharente Uberlagerung
verschiedener optischer Harmonischer aus
einem OPO wurde bereits erreicht und
konnte moglicherweise zu einem Pulszug
mit Pulsdauern unterhalb einer Femtose-
kunde flihren. Ein experimenteller Nachweis
dieser kurzen Pulse steht jedoch noch aus.
Einige Vertreter der Vielfarben-Pulssynthese
beniitzen Raman-Seitenbander. Im Jahr
2000 wurde in molekularem Deuterium
(D,) ein Ramanspektrum erzeugt, welches
sich Giber 50.000 cm~" erstreckte. Das Spek-
trum besteht aus 17 zueinander koharenten
Seitenbandern, deren Abstand voneinander
durch die fundamentale Vibrationsfrequenz
von D, gegeben ist und die sich lber einen
Wellenlangenbereich von 2,94 mm bis 195
nm erstrecken. Die Grundidee beruht auf
der Ausnutzung von Ramaniibergangen
mit hinreichender Kohédrenz, sodass die
Erzeugungslange und die maximale Lange,
die sich aus dem Phasenversatz ergibt, von
gleicher Ordnung sind. Diese Koharenz
wird erreicht indem man die Ubergdnge
in den molekularen Vibrationsspektren mit
zwei schmalbandigen Lasern anregt, deren
optische Frequenzen sich um die der Ener-
giedifferenz des Ubergangs entsprechende
Frequenz unterscheiden. 2005 wurde unter
Benutzung von sieben Seitenbandern von
D, eine Kette von Pulsen erzeugt die eine
Spitzenleistung von jeweils 1 MW bei Puls-
dauern von 1,6 fs zeigten, was ein wenig
mehr als einem optischen Zyklus entspricht.
Der zeitliche Abstand zwischen den Pulsen
betrug 11 fs.

Eine weitere Methode der Erzeugung von
Seitenbandern basiert auf der Anregung
molekularer Bewegungen in ramanaktiven
Gasen. Bei diesem Prinzip regt ein erster
hochintensiver Lichtpuls, dessen Pulsdauer
kleiner ist als die molekulare Oszillationspe-
riode, eine koharente molekulare Schwin-
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gung (Rotation oder Vibration) an. Ein
zweiter, relativ schwacher Puls, der zeitlich
verzogert auf den ersten folgt, trifft nun auf
ein Medium mit stark variierendem Bre-
chungsindex und erfahrt dementsprechend
wahrend seiner Fortbewegung eine starke
Phasenmodulierung, die wiederum zur
Bildung von Stokes- und Anti-Stokes Seiten-
bandfrequenzen fiihrt. Mit diesem Prinzip
ist es moglich bei der zentralen Wellenldange
von 400 nm Pulse mit 3,8 fs Pulsdauer und
1,5 m) Energie zu erzeugen.

Ein viel versprechender Ansatz zur Synthe-
tisierung von Pulsen mit einem kontinuier-
lichen Spektrum und einer Pulsdauer eines
einzigen optischen Zyklus beruht auf der
Phasenkopplung (phase-locking) von Laser-
resonatoren, die auf unterschiedlichen akti-
ven Medien mit zueinander verschobenen
Verstarkungsbandbreiten basieren. Viele
Versuche, mehrere modengekoppelte Laser
miteinander zu synchronisieren, sind bis
heute demonstriert worden. Zum Beispiel
Ti:Saphir und Cr:Forsterit. Die breitbandige
Verstarkung solcher kombinierter moden-
gekoppelter Laserpulse stellt sich jedoch als
aulerst schwierig heraus.

Dispersionskompensation bei
hoher Bandbreite

Die Kontrolle der Dispersion innerhalb des
Laseroszillators, sowie ihre Kompensation
bei der Kompression von Pulsen auerhalb
des Resonators, sind unabdingbar fir die
Erzeugung von Lichtpulsen mit einer Dauer
von nur wenigen optischen Zyklen. Ein
ideal komprimierter Puls hat eine flache
spektrale Phase. Typischerweise werden die
erste und zweite Ableitung der spektralen
Phase, die Gruppenverzégerung (GD)
und die Gruppenverzégerungsdispersion
(GDD), verwendet, um anzugeben, wie
viel Dispersion kompensiert werden muss.
Die Gruppenverzogerung hat die Einheit
Femtosekunden und entspricht der Zeit-
verzogerung, die sich zwischen zwei Wel-
lenpaketen mit unterschiedlicher zentraler
Wellenldnge aufbaut, wahrend sie durch ein
dispersives und/oder nichtlineares Medium
propagieren. Die Einheit der GDD ist fs2.
Da die meisten optischen Materialien und
Laserkristalle positive oder ,normale” Dis-
persion zeigen, werden optische Elemente
mit negativer oder ,anormaler” Dispersion
zur Kompensation bendétigt um Laserpulse
zu komprimieren.

Die am besten untersuchten Elemente die-
ser Art sind Paare von Beugungsgittern und
Prismenpaare. Schon in den friilhen neun-
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ABBILDUNG 5: Mehrlagiger gechirpter
dielektrischer Spiegel (Entwurf Vlad
Yakovlev). Die Farben reprasentieren
die Amplitude des elektrischen Feldes,
das von links in den Spiegel eindringt.
Infrarote Anteile des Spektrums wer-
den von tieferliegenden dielektrischen
Schichten reflektiert und somit zeitlich
starker verzogert als rote. Die vertikalen
weilen Linien stellen die einzelnen die-
lektrischen Schichten mit alternierendem
Brechungsindex dar.

ziger Jahren war es mit im Brewsterwinkel
geschliffenen Prismenpaaren und einem Ti:
Saphir Oszillator méglich etwa 10 fs lange
Pulse zu erzeugen. Ein bedeutender Schritt
gelang nachdem Fortschritte in der Erzeu-
gung von mehrlagigen optischen Schichten
die Herstellung von breitbandigen ,, gechirp-
ten” Spiegeln ermdglichten (Abb. 5) [7].
Seit ihrer Einfihrung im Jahr 1994 wurden
diese dielektrischen Spiegel immer weiter
beziiglich ihrer Reflektivitat, der Glatte der
Dispersionskurve, ihrer Widerstandsfahig-
keit gegeniiber hohen Lichtintensitdten
und der optischen Bandbreite verbessert.
Moderne gechirpte dielektrische Spiegel
unterstiitzen eine spektrale Bandbreite einer
vollen optischen Oktave. Besonders fiir prak-
tische Anwendungen ist die ausschlieliche
Verwendung von gechirpten Spiegeln zur
Dispersionskompensation von Vorteil, da
sie sehr kompakte, robuste Bauweisen erlau-
ben, deren Dispersionseigenschaften von
der Strahljustage weitgehend unabhangig
sind. Speziell angefertigte gechirpte Spiegel
erlauben die Kompression auf ~5 fs sowohl
von Pulsen direkt aus einem breitbandigen
Ti:Saphir-Oszillator, als auch von verstarkten
Pulsen im sub-mjJ-Bereich, deren Spektrum
in einer gasgefiillten Hohlfaser ausreichend
verbreitert wurde.

Ultrakurzpulslaser mit externer Pulskomp-
ression bendtigen hdufig aktiv gesteuerte
Amplituden- und Phasenmodulatoren. Die
Technik der rdaumlichen Lichtmodulation
(SLM - spatial light modulator) erméglicht
die unabhangige Variation der Gruppen-

verzogerung bei verschiedenen optischen
Frequenzen. Sie beruht entweder auf einem
programmierbaren Flussigkristallmodulator,
einem akusto-optischen Modulator, einem
flexiblen Spiegel in der Fourier-Ebene einer
Beugungsgitter- oder Prismenpaar-basier-
ten Dispersionsstrecke. Einen Sonderfall
stellt der Pulsformer DAZZLER dar, der nur
aus einem akusto-optischen Modulator
besteht und ohne eine Dispersionsstrecke
auskommt.

Titan:Saphir-Oszillator mit hohen
Pulsenergien

Konventionelle fs-Titan:Saphir-Oszillatoren
funktionieren mit negativer Dispersion (so
genanntes Soliton-Regime) und erzeugen
Pulse mit hochstens 5 n) Energie. Diese
Grenze ist durch Instabilitaten vorgegeben,
die bei hoher Intensitat im Titan:Saphir-
Kristall auftreten. Man konnte nun den Puls
innerhalb des Resonators strecken (bis in das
Pikosekundenregime bei vergleichsweise
breitem Spektrum), um so die Intensitét zu
senken und die Limitierung zu umgehen.
Genau dies ist der Fall, wenn ein Ti:Saphir-
Oszillator mit positiver Dispersion betrieben
wird (Regime der gechirpten Pulse). Die
Pulse missen allerdings auRerhalb des Reso-
nators komprimiert werden. Diese Methode
erzielt annahernd fourier-limitierte sub-50-
fs-Pulse. Die pulsformenden Mechanismen
sind fiir beide Regimes deutlich unterschied-
lich. Die Schwelle, an der Instabilitaten auf-
treten, kann angehoben werden, falls ein
langer gechirpter Puls im Oszillator umlauft,
wobei die Verschiebung proportional zum
Chirp ist.

Der nachste Schritt zu hoherer Pulsenergie £
folgt aus der Gleichung £E=P,,T,,, wobei P,
diedurchschnittlicheLaserleistung, T.,,=2L/c
die Periode des Resonators, L die Resona-
torlange und c die Lichtgeschwindigkeit ist.
Hierbeiist P, proportional zur Pumpleistung
und umgekehrt proportional zu den Verlus-
ten im Resonator, wobei hauptsachlich die
Qualitat der Spiegel relevant ist. Der derzeit
leistungsstarkste Pumplaser liefert 18 W bei
532 nm und realistische Resonatorlangen
liegen bei rund 150 m mit einer Wiederhol-
rate von 1 MHz. Solch lange Resonatoren
sind wie in Abb. 6 abgebildet aufgebaut. Die
integrierte Verzogerungsstrecke vergrofRert
denWegim Resonator, erlaubt aber ebenfalls
eine kompakte Bauweise. Dennoch verliert
der Oszillator an Langzeitstabilitdt, wenn
der Resonator verlangert wird, woraus sich
eine maximal realisierbare Resonatorlange
ableiten lasst. Wenn eine Konversionseffizi-
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ABBILDUNG 6: Schematischer Aufbau des 3-MHz-Titan:Saphir-Oszillators mit einer

Verzogerungsstrecke mit zwei Spiegelpaaren.

Kleines Bild: Spiegel der Verzéogerungs-

strecke mit Reflexionen des Strahls (SBR: sdttigbarer Bragg-Spiegel zur Modenkopp-
lung, OC: Auskoppelspiegel, FS: Quarzglas-Prismen).

enz von 20% angenommen wird, resultiert
dies mit den erwahnten Parametern in eine
Pulsenergie von 3,5 pJ. Der in Abb. 6 darge-
stellte Oszillator liefert Pulse von 40 fs Dauer
und 500 nJ Energie bei einer Wiederholrate
von 2 MHz und einer Pumpleistung von
9 W bei 532 nm. Diese Pulsenergie ist fir
viele Anwendungen im Bereich der Mate-
rialbearbeitung bereits ausreichend. Nach
spektraler Aufweitung in einer Hohlfaser
und nachfolgender Komprimierung kon-
nen diese Pulse sub-10 fs Dauer und 300 n|
Energie erreichen. Mit diesen Pulsen wird
ein weites Feld an Anwendungsmdglich-
keiten erschlossen, insbesondere innerhalb
der nichtlinearen Optik. Mit dem realisierten
Laseroszillator wurde eine hundertfache
Steigerung der Pulsenergie im Vergleich
zu konventionellen Oszillatoren erreicht.
Oberhalb dessen setzt teilweiser Dauer-
strichbetrieb ein oder es kommt zu einem
Auseinanderbrechen des Pulses im Resona-
tor. Dies bedeutet, dass der soliton-ahnliche
Puls nicht mehr Energie von der Pumpstrah-
lung aufnehmen kann. Um die Grenzen des
Regimes der gechirpten Pulse auszuloten,
muss daher das Laserlicht schwacher in den
Titan:Saphir-Kristall fokussiert werden.
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Uberhéhungsresonatoren

Eine weitere Methode, mehr Leistung zu
erhalten, ohne ein komplexes Verstarkersys-
tem zu benutzen, ist mit Uberhéhungsreso-
natoren gegeben. Hierbei werden die Pulse
aus einem Laseroszillator in einen weiteren
Resonator hoher Giite eingekoppelt, der
allerdings kein aktives Verstarkungsme-
dium enthalt. Darin werden die Pulse
,gespeichert”, sodass bei jedem Umlauf
jeder neu eintreffende Puls mit dem in der
Spiegelanordnung  bereits umlaufenden
Puls konstruktiv interferiert und auf diese
Weise die Leistung des umlaufenden Pulses
viele hundert Mal groRer werden kann.
Uberhéhungsresonatoren, die im Dauer-
strichbetrieb funktionieren, sind schon seit
langer Zeit bekannt und werden z. B. zur
Effizienzsteigerung nichtlinearer Konversion
eingesetzt. Ein solches Resonatorsystem fiir
Femtosekundenpulse zu realisieren ist eine
deutlich schwierigere Problemstellung, da
nicht nur die Modenanpassung beachtet,
sondern auch die Wiederholrate und die
carrier-envelope Phase an den Oszillator an-
gepasst werden muss. Ein solches System ist
2002 erstmals demonstriert worden. Hiermit
lassen sich Pulsenergien von ~5 pJ bei Puls-
dauern von 50 fs und Wiederholraten von
100 MHz realisieren. Die Spitzenintensitat ist

groR genug, um in einem Gastarget Harmo-
nische hoher Ordnung zu generieren, was
ein alternativer Weg zur Erzeugung von ex-
tremer Ultraviolett-, bzw. weicher Rontgen-
strahlung darstellt. Diese Methode bietet
gegentliber Verstarkersystemen den Vorteil
einer um fiinf GroRenordnungen hdheren
Wiederholrate und ermdglicht erstmals
hochprazise Spektroskopie und Frequenz-
metrologie in diesem Spektralbereich.

OPCPA fiir Pulse mit wenigen
optischen Zyklen

Der bewdhrte Weg zu intensiven Lichtpul-
sen mit wenigen optischen Zyklen fir die
Anwendung in der Hochfeldphysik fiihrte
lber die spektrale Verbreiterung von ver-
starkten Pulsen in gasgefiillten Hohlfasern.
Diese Methode ist jedoch mit starken
Energieverlusten verbunden und kaum
zu Pulsenergien im Multimillijoulebereich
skalierbar. Im Gegensatz zu Lasermedien ist
die Verstarkungsbandbreite fiir die nichtkol-
lineare optische parametrische Verstarkung
in manchen nichtlinearen Kristallen — im
speziellen BBO — aulRerordentlich grof® und
reicht fir die Verstarkung von Pulsen mit
einer Dauer von zwei optischen Zyklen im
sichtbaren Spektralbereich aus.

Da der nichtlineare Kristall die Pumpenergie
nicht wie ein Laserkristall speichert, ist es fir
effiziente Verstarkung unter Verwendung ei-
nes schmalbandigen Pumplasers notwendig,
die zu verstarkenden breitbandigen Pulse auf
die Dauer der Pumppulse zu strecken. Diese
parametrische Verstarkung von gechirpten
Pulsen (OPCPA - Optical Parametric Chirped
Pulse Amplification) wurde 1991 erstmals
vorgeschlagen, demonstriert [8] und eroff-
net einen viel versprechenden Weg hin zu
kompakten Ultrakurzpulslasersystemen mit
ultrahoher Spitzenleistung. Die entschei-
denden Vorteile von OPCPA sind neben der
groRen Verstarkungsbandbreite die geringe
thermische Belastung der nichtlinearen Kris-
talle sowie die im Vergleich zu Lasermedien
sehr hohe Verstarkung in einem Durchgang
durch den Kristall (Abb. 7).

Fir OPCPA-Systeme mit hoher Ausgangs-
leistung ist es aus Grinden der Pumpef-
fizienz glnstiger, einen eigenstandigen
multi-kHz ~ Pikosekunden-Pumplaser  zu
verwenden, der auf die Erzeugung von
hochenergetischen schmalbandigen Pulsen
optimiertist. Im Gegensatz zu den bereits er-
wahnten OPA-Systemen, die Pulse mit zwei
Schwingungszyklen erzeugen, wo sowohl
Pump- als auch Seedpuls von der gleichen
sub-200-fs-Ti:Saphirquelle geliefert werden,
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ABBILDUNG 7: Vergleich zwischen (a) einem Laserverstarker (CPA) und (b) einem
OPCPA-System. Im CPA-System wird die Breite des Spektrums im Verstar-ker erheblich
vermindert. Ultrakurze Laserpulse konnen nach einer solchen Verstarkung nur durch
zusitzliche spektrale Verbreiterung erzielt werden. In einer OPCPA ist die Verstéarkung
zugleich breitbandig und sehr hoch (mehrere GroRenordnungen). Die Bandbreite des
verstdrkten Pulses ist ausreichend fiir ultrakurze Pulsdauern.

tritt bei Systemen mit separaten Pikosekun-
den-Pumplasern das besondere Problem
der Pump-Seed-Synchronisierung auf. Bei
kiirzlich demonstrierten OPCPA-Systemen
wurde sowohl aktive, als auch passive
Synchronisierung eingesetzt. Bei diesen
Systemen wurden Nd:YAG- und Nd:YLF-
ps-Pumplaser verwendet. Bei aktiver Syn-
chronisierung wurden die Wiederholraten
des Ti:Saphir-Seed-Oszillators und des Seed-
Oszillators des Pumplasers zueinander oder
zu einer externen Uhr mit einer Prazision von
einigen Pikosekunden phasengekoppelt. Im
Fall der passiven Seed-Pump-Synchronisie-
rung wurde vor kurzem das direkte optische
Seeding von regenerativen Verstarkern — ba-
sierend auf Nd:YAG, Nd:YLF und Yb:KGW
— mittels eines breitbandigen Ti:Saphir-Os-
zillators demonstriert. Diese Entwicklung
hat die Zuverldssigkeit der gegenwartigen
OPCPA Systeme stark verbessert. Im nahen
Infrarot wurden breitbandige multi-m]-
Pulse und sub-10-fs-komprimierte-Pulse mit
Terawatt Spitzenleistung erzeugt.

Eine weitere OPCPA-Entwicklung beschaf-
tigt sich mit einer Quelle von ultrakurzen
Pulsen im infraroten Spektralbereich mit
kHz-Wiederholraten, von der erwartet wird,
dass sie die Ausbeute an Harmonischen ho-
her Ordnung gegeniiber den bisher Verwen-
deten im nahen Infrarot stark verbessert. Die
Seedpulse fir diese OPCPA stammen aus
Differenzfrequenzerzeugung (zwischen den
Randern des Spektrums) von Pulsen eines
5-fs-800-nm-Ti:Saphir-Oszillators in einem

© 2005 WILEY-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim

periodisch gepolten LiNbOs-Kristall. Die
Differenzfrequenzstrahlung ist intrinsisch
CE-phasenstabilisiert und bendtigt daher
keine aktive Phasenstabilisierung der Seed-
pulse. Diese Quelle wird derzeit entwickelt
und liefert momentan eine Pulsenergie von
100 pJ. Das Spektrum erstreckt sich von
1500 bis 3000 nm und entspricht kompri-
miert etwa 15 fs im infraroten Spektrum,
wobei die Periode einer optischen Oszilla-
tion 7 fs betragt.

Fazit

Anwendungen von Pulsen mit wenigen
optischen Zyklen reichen von der Biome-
dizin bis hin zur relativistischen Physik. Die
Erzeugung solcher Pulse im nahen infraroten
Bereich (im Bereich der Wellenldnge von Ti:
Saphir) ist heute gut erforscht. Neue, direkt
lasergepumpte Lasermaterialien und breit-
bandige, parametrische Verstarker bieten
die Moglichkeit, die Ultrakurzpulstechno-
logie in andere Wellenldngenbereiche zu
verschieben und zu héheren Pulsenergien
zu erweitern. Dies gilt insbesondere fir
den infraroten Bereich. Oszillatoren mit
niedriger Wiederholrate (einige MHz) bei
Pulsenergien im pJ-Bereich und OPCPAs mit
hoher mittlerer Leistung (im kHz-Bereich),
haben ein enormes Entwicklungspotenzial
und ermdglichen eine breitenwirksame Ein-
fiihrung von kompakten und justagearmen
Lasersystemen fiir Anwendungen in Indus-
trie und Forschung.
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