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Einleitung

Ultrakurze Laserimpulse mit Impulsdauern im Piko- und Femtosekundenbereich er-

lauben die Auflösung schnellster Vorgänge in der Natur. Diese Möglichkeit findet

beispielsweise Anwendung in der zeitaufgelösten Spektroskopie von Atom- und Mo-

lekülreaktionen [1, 2] oder der zeitaufgelösten Röntgenbeugung zur Untersuchung

sehr schneller Festkörperprozesse [3].

Weiterhin zeichnen sich ultrakurze Laserimpulse dadurch aus, dass sie schon bei

kleinen Impulsenergien sehr hohe Spitzenintensitäten bereitstellen können [4].

Diese Eigenschaft wird vor allem in der nichtlinearen Optik und Mikroskopie [5,6,7],

bei der laserinduzierten Plasma- und Röntgenstrahlungserzeugung [8], der laserindu-

zierten Kernspaltung [9] und auch bei der Materialbearbeitung [10] ausgenutzt. Die

mit den hohen Spitzenintensitäten verbundene Möglichkeit der Kontinuumsgenerie-

rung in mikrostrukturierten optischen Fasern erlaubt sogar die Realisierung neuer

Frequenznormale in der Metrologie [11].

Die Kombination extrem kurzer Impulsdauern und hoher Spitzenintensitäten ist

die Voraussetzung für die Erzeugung von Attosekundenimpulsen innerhalb extre-

mer nichtlinearer optischer Prozesse [12], die derzeit die kürzesten vom Menschen

erzeugten Ereignisse darstellen [13].

Aufgrund des begrenzten Impulsdauer-Bandbreite-Produktes [14] weisen ultrakurze

Laserimpulse sehr große Bandbreiten auf, die bei Zentralwellenlängen im Bereich des

nahen Infrarots (NIR) einige bis mehrere hundert Nanometer betragen können [15].

Damit bieten sie eine günstige Voraussetzung für die Amplituden- oder Phasen-

modulation durch Fourier-Filterung. Auf diesem Prinzip basierende Impulsformer

erlauben im Rahmen der verfügbaren Bandbreite eine nahezu unbegrenzte Gestal-

tung der zeitlichen Struktur ultrakurzer Laserimpulse [16].

Da die Phasenmodulation den großen Vorteil bietet, die Impulsenergie nicht zu ver-

ringern, wird ihr in vielen Anwendungen der Impulsformung der Vorzug gegeben.

Das Hauptanwendungsgebiet der Impulsformung, insbesondere durch Phasenmodu-

lation, ist derzeit die Kompression ultrakurzer Laserimpulse [17, 18, 19, 20, 21, 22]

bzw. die Dispersionskontrolle in unterschiedlichsten optischen Systemen, wie Laser-

verstärkern [23, 24, 25, 26, 27, 28, 29], optisch parametrischen Verstärkern [30] und

1



EINLEITUNG 2

Lichtleitfasern [31,32]. Eine von der Dispersionskontrolle abgeleitete Anwendung ist

die Dispersionsmessung mittels phasenmodulierender Impulsformer [33].

Da ultrakurze Laserimpulse die Beobachtung schnellster Vorgänge in Quantensys-

temen erlauben, sind sie prinzipiell auch für deren Kontrolle geeignet [34,35]. Dazu

bietet sich neben der Wahl der spektralen Parameter auch die zeitliche Strukturie-

rung der Impulse an.

Die derzeit wohl anspruchsvollste Aufgabenstellung besteht darin, Impulse so zu for-

men, dass damit eine kohärente Kontrolle molekularer Wellenpaketdynamik möglich

wird (coherent control), um beispielsweise das Ergebnis einer Photodissoziation steu-

ern zu können [36].

Wegen der sehr komplexen Zusammenhänge zwischen der zeitlichen Impulsstruktur

und der Reaktion von Quantensystemen [37] werden die Impulsformer deshalb be-

vorzugt in selbstlernenden Systemen eingesetzt [38].

Beispiele dafür sind die Kontrolle von Photodissoziations- und Ionisationsprozes-

sen [39, 40, 41, 42], die Kontrolle der Erzeugung hoher Harmonischer [43, 44], die

selektive und optimierte Farbstoffanregung [45,46,47], die Kontrolle von Rydberg-

Zuständen [48] und die Steuerung des Energietransfers in biologischen Molekülen

[49].

Weitere Anwendungsgebiete der Impulsformung sind die Erzeugung spezifischer Im-

pulsformen [50, 51] zur Informationsübertragung mittels codierter Impulse [52, 53,

54,55], zur Kontrolle der Niveaubesetzung in resonanten atomaren Systemen [56,57,

58, 59, 60], zur Steuerung von Zwei- und Mehrphotonenprozessen [54, 61, 62, 63, 64,

65,66,67,68] und der impulsiv stimulierten Raman-Streuung [69].

An Bedeutung gewinnt auch die kombinierte räumliche und zeitliche Impulsform-

ung [70, 71, 72, 73], deren Hauptanwendungsgebiet die Anregung und Kontrolle von

Phonon-Polariton-Wellenpaketen in ionischen Kristallen [74] ist.

Bei den Anwendungen der Phasenmodulation ultrakurzer Laserimpulse zur Kon-

trolle linearer und nichtlinearer optischer Systeme bestehen derzeit folgende offene

Fragen:

1. Wie kann mit geringem Aufwand diejenige Phasenmodulation ermittelt wer-

den, die einen Impuls derart modifiziert, dass er einen vorgegebenen Inten-

sitätsverlauf bestmöglich approximiert?

Die Lösung dieser Aufgabe ist besonders für die Erzeugung spezifischer Im-

pulsformen unter Echtzeitbedingungen und bei der zweidimensionalen Impuls-

formung wichtig. Konventionelle Lösungsansätze bestehen in der Anwendung

rechenintensiver Optimierungsalgorithmen.
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2. Kann eine Dispersionskontrolle komplizierter linearer optischer Systeme, wie

z.B. phasenmodulierender Resonatoren, erreicht werden und welche neuen An-

wendungen lassen sich gegebenenfalls aus dieser Möglichkeit ableiten?

3. Für die kohärente Kontrolle molekularer Dynamik sind zeitlich geformte Laser-

impulse im infraroten und besonders im ultravioletten Spektralbereich eine

wichtige Voraussetzung, da viele Moleküle nur dort absorbieren.

Diese Impulse können mit Hilfe konventioneller hochauflösender Impulsformer

auf direktem Weg aber nicht erzeugt werden, da deren Transparenzbereich da-

zu nicht ausreicht.

Deshalb wurden geformte Impulse bislang durch Frequenzkonversion in die

gewünschten Spektralbereiche transferiert [75, 76, 77, 78] oder aber Mehrpho-

tonenanregungen der Moleküle ausgenutzt.

Beide Anregungsvarianten sind aber sensitiv gegenüber Phasenmodulationen

der eingesetzten Laserimpulse, was zu einer Beeinflussung der Struktur der

realen oder virtuellen Mehrphotonenspektren führt [79, 62].

Diese spektrale Strukturierung kann für selektive spektrale Anregungen ato-

marer und molekularer Systeme ausgenutzt werden [59, 65], ist aber von der

eigentlichen phasensensitiven kohärenten Kontrolle zu unterscheiden [35,80].

Für die genannten Anregungsvarianten stellen Zweiphotonenanregungen Basis-

prozesse dar, deren Reaktion auf phasenmodulierte Impulse von großem Inter-

esse ist und damit auch die Beantwortung der Frage:

Welche Effekte treten bei der Frequenzverdopplung phasenmodulierter Laser-

impulse auf und welche Beziehungen bestehen zu nichtresonanten Zweiphoto-

nenanregungen schmal- und breitbandig absorbierender optischer Systeme?

4. Besteht doch eine Möglichkeit, die für die kohärente Kontrolle von Molekülen

besonders wichtigen direkten Phasen- und Amplitudenmodulationen im Ultra-

violett zu erzeugen?

In den einzelnen Kapiteln der vorliegenden Arbeit sollen diese Problemstellungen

nach einer kurzen Darstellung der Grundlagen und entsprechend der gewählten Rei-

henfolge bearbeitet werden.



Kapitel 1

Grundlagen der Formung

ultrakurzer Laserimpulse

1.1 Erzeugung ultrakurzer Laserimpulse

Lasertechnische Grundvoraussetzungen für die Erzeugung ultrakurzer Laserimpulse

sind ein Lasermedium mit breitem Verstärkungsprofil und ein Mechanismus zur Mo-

denkopplung. Klassische Lasersysteme, die diese Voraussetzungen bieten, sind Farb-

stoffringlaser mit einem breitbandig verstärkenden Laserfarbstoff, wie beispielsweise

Rhodamin-6G, und einem sättigbaren Absorber [81]. Da diese Laser sehr aufwändig

und empfindlich sind, wurden sie weitgehend von Festkörperlasern, insbesondere

dem Ti3+:Al2O3-Laser (Titan-Saphir-Laser) [82] abgelöst. In diesen Lasern wird

die Modenkopplung meist durch die Ausbildung einer transienten Linse infolge des

Kerr-Effekts im Verstärkerkristall realisiert. Da das Verstärkungsprofil des Titan-

Saphir-Lasers den Spektralbereich von etwa 660 nm bis 1.18 � m abdeckt [14], sind

sie auch für die Erzeugung extrem kurzer Laserimpulse geeignet [15]. Zur Moden-

kopplung, beispielsweise in Yb:YAG-Lasern [83], eignen sich auch sättigbare Halb-

leiterabsorberspiegel (semiconductor saturable-absorber mirrors, SESAM).

Noch stabiler und anwendungsfreundlicher sind Femtosekundenfaseroszillatoren und

-verstärker, beispielsweise auf Basis Er- und Yb-dotierter Fasern [84]. Hierbei werden

überwiegend nichtlineare Polarisations- und Dispersionseffekte (Solitonen) zur Mo-

denkopplung ausgenutzt [85]. Allerdings sind die Ausgangsleistungen solcher Laser

im Vergleich zu verstärkten Festkörperlasern noch gering.

Für diese Arbeit stand ein kHz-Titan-Saphir-Lasersystem zur Verfügung, das aus

einem Femtosekundenlaseroszillator (Coherent MIRA 900) und einem Verstärker

(Quantronix ODIN) besteht, der nach dem CPA-Prinzip arbeitet (chirped pulse

amplification). Das Schema dieses Verstärkersystems entspricht weitgehend dem in

Ref. [86] vorgestellten und ist in Abb. 1.1 dargestellt. Die Femtosekundenimpulse

4



GRUNDLAGEN 5

des Titan-Saphir-Oszillators besitzen Impulsenergien im Bereich von 6 nJ, Band-

breiten von etwa 30 nm (FWHM) und eine Repetitionsrate von 76 MHz. Diese

Impulse werden zunächst in einem Strecker auf etwa 25 ps gestreckt. Anschließend

wird die Repetitionsrate mittels einer Pockels-Zelle (pulse picker) von 76 MHz

auf 1 kHz1 gesenkt. Die gestreckten Impulse durchlaufen dann acht mal den Titan-

Saphir-Verstärkerkristall des ODIN (multi-pass amplifier) und gewinnen dabei eine

Impulsenergie, die nach der Kompression noch etwa 1 mJ beträgt. Der Verstärker-

kristall wird hierbei von einem Nd:YLF-Laser mit einer Zentralwellenlänge von

527 nm und einer Impulsenergie von 10 mJ bei 1 kHz gepumpt. Die Bandbreite

der Femtosekundenimpulse reduziert sich während des Verstärkungsprozesses auf

etwa 26 nm (FWHM). Die minimalen Impulsdauern nach dem Verstärker betragen

etwa 50 fs.

Ti :Al O -Kristall3+

2 3Modenblende

Ti :Al O3+

2 3-Oszillator:
Zentralwellenlänge 802 nm,
Repitionsrate 76 MHz,
Impulsenergie etwa 6 nJ,
Bandbreite etwa 30 nm (FWHM)

Ti :Al O3+

2 3-Verstärker:
Zentralwellenlänge 804 nm,
Repitionsrate 1 kHz,
Impulsenergie 1 mJ,
Bandbreite etwa 26 nm (FWHM),
Impulsdauer etwa 50 fs (FWHM)

Faraday-Isolator

Kompressorgitter 1
Kompressorgitter 2

Strecker-
gitter

1 kHz

76 MHz

Pockels-
zelle

l/2-Platte

Pumplaser (Nd:YLF):
Zentralwellenlänge 527 nm, Repitionsrate 1 kHz,
Impulsenergie 10 mJ

Abb. 1.1: Schema des verwendeten CPA-Systems (Quantronix ODIN).

1.2 Beschreibung ultrakurzer Laserimpulse

1.2.1 Komplexe Darstellung des elektrischen Feldes

Ausgangspunkt der theoretischen Betrachtungen in dieser Arbeit sind monochroma-

tische, ebene, elektromagnetische Wellen der Frequenz ν, die sich in einer Raumdi-

mension z in homogenen, isotropen, dielektrischen Medien ausbreiten.

Diese Wellen sind Lösungen der aus den Maxwell-Gleichungen resultierenden Wel-

lengleichungen [87].

Die Struktur des elektrischen Feldes einer solchen Welle mit der reellen Amplitude

1Die Repetitionsrate des Lasersystems kann bei Bedarf durch rotierende Blenden (chopper)
weiter gesenkt werden, z.B. auf 50 Hz.



GRUNDLAGEN 6

E0, der Kreisfrequenz ω = 2πν, der Wellenzahl k(ω) = ω
c0
n(ω) und der Phase ψ ist

E(z, t) = E0 cos(ωt− k(ω)z − ψ) . (1.1)

Hierbei ist c0 die Vakuumlichtgeschwindigkeit und n(ω) die frequenzabhängige Brech-

zahl des Mediums. Die Überlagerung derartiger monochromatischer Wellen ist im-

mer noch eine Lösung der Wellengleichung, also auch eine zeitliches Feld

E(z, t) =

∞
∫

0

E0(ω) cos (ωt− k(ω)z − ψ(ω)) dω . (1.2)

Das elektrische Feld E(z, t) ist, wie alle messbaren Größen, reellwertig. Besonders

für lineare Operationen ist die Verwendung komplexer Größen aber von Vorteil. Des-

halb definiert man mit Hilfe der komplexen Fourier-Transformation ein komplexes

Spektrum der elektrischen Feldstärke [81]:

Ẽ(ω) = F{E(t)} =

∞
∫

−∞

E(t)e−iωtdt (1.3)

Hierbei wurde die räumliche Abhängigkeit vernachlässigt, da in dieser Arbeit nur

zeitliche und spektrale Aspekte ultrakurzer Laserimpulse betrachtet werden. Der

komplexe Charakter einer Größe wird hier und im Folgenden durch eine Tilde aus-

gedrückt.

Das reelle zeitabhängige elektrische Feld erhält man aus der inversen Fourier-

Transformation des komplexen spektralen elektrischen Feldes:

E(t) = F−1{Ẽ(ω)} =
1

2π

∞
∫

−∞

Ẽ(ω)eiωtdω (1.4)

Damit E(t) reell sein kann, muss dabei gelten Ẽ(ω) = Ẽ∗(−ω).

Um auf spektrale Beiträge bei negativen Frequenzen verzichten zu können, wird ein

komplexes spektrales Feld eingeführt:

Ẽ+(ω) =

{

Ẽ(ω) für ω ≥ 0

0 für ω < 0
(1.5)
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Das korrespondierende komplexe zeitliche Feld ist

Ẽ+(t) =
1

2π

∞
∫

−∞

Ẽ+(ω)eiωtdω =
1

2π

∞
∫

0

Ẽ(ω)eiωtdω . (1.6)

Demzufolge gilt

Ẽ+(t) = F−1{Ẽ+(ω)} und Ẽ+(ω) = F{Ẽ+(t)} . (1.7)

In gleicher Weise lassen sich Felder Ẽ−(ω) und Ẽ−(t) für die ausschließliche Ver-

wendung negativer Frequenzen einführen, wodurch das komplexe spektrale Feld und

das reelle zeitliche Feld folgendermaßen rekonstruiert werden können:

Ẽ(ω) = Ẽ+(ω) + Ẽ−(ω) E(t) = Ẽ+(t) + Ẽ−(t) (1.8)

Das komplexe elektrische Feld Ẽ+(t) wird gewöhnlich als Produkt einer reellen Feld-

einhüllenden E(t) und einer Phasenfunktion dargestellt.

Nimmt man an, dass nennenswerte spektrale Anteile immer nur in einem kleinen

Intervall ∆ω um eine Trägerfrequenz ω0 vorliegen und die Beziehung

∆ω

ω0

� 1 (1.9)

gilt, so bietet sich die Möglichkeit einer zusätzlichen Auftrennung der Phasenfunkti-

on in einen die Trägerfrequenz ω0 beinhaltenden Term und eine zeitabhängige Phase

φ(t), woraus folgt [81]:

Ẽ+(t) =
1

2
E(t)eiφ(t)eiω0t (1.10)

Als Trägerfrequenz ω0 wird gewöhnlich die Schwerpunktsfrequenz
∫

|E(ω)|2ω dω
∫

|E(ω)|2 dω
ver-

wendet [81]. Die Ableitung der zeitlichen Phase

∂φ(t)

∂t
= ω(t) − ω0 (1.11)

kann als zeitliche Änderung der Frequenz innerhalb des Impulses aufgefasst werden.

Daher wird ω(t) auch als momentane Frequenz bezeichnet.

Steigt ω(t) mit der Zeit an, so spricht man von einer positiven Frequenzmodulation,

andernfalls von einer negativen.

Die zeitabhängige Phase φ(t) und die reelle Feldeinhüllende E(t) werden dann zu

einer komplexen elektrischen Feldeinhüllenden zusammengefasst:

Ẽ(t) = E(t)eiφ(t) (1.12)
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Unter Verwendung der Beziehungen Gl. 1.7, Gl. 1.10 und Gl. 1.12 ergibt sich

Ẽ+(ω) = F{Ẽ+(t)} =

∞
∫

−∞

1

2
Ẽ(t)e−i(ω−ω0)tdt bzw. (1.13)

Ẽ+(ω0 +Ω) =

∞
∫

−∞

1

2
Ẽ(t)e−iΩtdt. (1.14)

Damit lässt sich bezüglich der relativen Kreisfrequenz Ω = ω − ω0 die komplexe

spektrale Feldeinhüllende

Ẽ(Ω) = 2Ẽ+(ω0 +Ω) = F{Ẽ(t)} (1.15)

definieren, die in dieser Arbeit der Ausgangspunkt der meisten theoretischen Be-

trachtungen ist. Aus der Definition der komplexen Fourier-Transformation Gl. 1.3

folgt, dass eine komplexe Konjugation der spektralen Feldeinhüllenden

Ẽ∗(Ω) = F∗{Ẽ(t)} = F{Ẽ∗(−t)} (1.16)

einer komplexen Konjugation und zeitlichen Umkehr der zeitlichen Feldeinhüllenden

entspricht.

Es ist zu beachten, dass die Voraussetzung dieser Betrachtungsweise, Gl. 1.9, nur

berechtigt ist, wenn die Änderungen von Ẽ(t) und φ(t) innerhalb einer optischen

Schwingungsperiode τ0 = 2π/ω0 klein sind und

∣

∣

∣

∣

d

dt
Ẽ(t)

∣

∣

∣

∣

� ω0

∣

∣

∣
Ẽ(t)

∣

∣

∣
(1.17)

gilt [81]. Ist diese Bedingung erfüllt, so spricht man auch von der Näherung ei-

ner langsam veränderlichen Einhüllenden (slowly varying envelope approximation,

SVEA).

Die in dieser Arbeit betrachteten Impulse von etwa 50 fs Dauer stellen schon die

Grenze des Gültigkeitsbereichs dieser Näherung dar [88]. Bei Verwendung noch

kürzerer Impulse ist die Gültigkeit im Einzelfall zu prüfen [12]. In allen Betrach-

tungen in dieser Arbeit wird aber die SVEA vorausgesetzt.
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1.2.2 Leistung, Energie und Intensität

Die momentane Leistung P (t) eines Laserimpulses kann vom Poynting-Theorem

abgeleitet werden und ist in einem linearen, dispersionsfreien, isotropen, homogenen

Medium der Brechzahl n gegeben durch [81]:

P (t) = ε0c0n

∫

F

dS
1

τ0

t+τ0/2
∫

t−τ0/2

E2(t′)dt′ (1.18)

Hierbei ist τ0 = 2π/ω0 die Dauer einer optischen Schwingungsperiode, ε0 die Dielek-

trizitätskonstante und
∫

F

dS symbolisiert die Integration über den Strahlquerschnitt

F . Ist die Zeitkonstante eines Photodetektors τD klein im Vergleich zur Dauer eines

Laserimpulses, so kann P (t) direkt gemessen werden.

Die Zeitkonstanten der schnellsten derzeit verfügbaren Photodetektoren, wie Streak -

Kameras und Photodioden, liegen im Bereich von etwa τD = 0.5 bis 10 ps. Damit sind

die Einhüllenden von Femtosekundenlaserimpulsen nicht mehr direkt auflösbar und

man misst stattdessen einen zeitlichen Verlauf, der der Faltung zwischen dem Impuls

und der zeitlichen Impulsantwortfunktion des Detektors entspricht. Den praktisch

messbaren Verlauf erhält man näherungsweise, indem man in Gl. 1.18 τ0 durch τD

ersetzt [81].

Die Impulsenergie erhält man durch zeitliche Integration von Gl. 1.18:

W =

∞
∫

−∞

P (t)dt (1.19)

Die auf die Fläche bezogene momentane Leistung ist die zeitabhängige Intensität

I(t) = ε0c0n
1

τ0

t+τ0/2
∫

t−τ0/2

E2(t′)dt′ . (1.20)

Unter Berücksichtigung der SVEA und der Beziehung 1
2π

π
∫

−π

sin2(x)dx = 1
2

ergibt

sich

I(t) =
1

2
ε0c0nẼ(t)Ẽ(t)∗ bzw. I(t) ∝ Ẽ(t)Ẽ(t)∗ . (1.21)

Mit Hilfe des Parseval-Theorems

∞
∫

−∞

|Ẽ(t)|2dt =
1

2π

∞
∫

−∞

|Ẽ(Ω)|2dΩ , (1.22)
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das hier dem Energieerhaltungssatz gleichwertig ist, kann weiterhin eine spektrale

Intensität

I(Ω) =
ε0c0n

4π
Ẽ(Ω)Ẽ(Ω)∗ bzw. I(Ω) ∝ Ẽ(Ω)Ẽ(Ω)∗ (1.23)

eingeführt werden, die beispielsweise mit einem integrierenden Detektor in einem

ideal auflösenden Spektrometer messbar wäre.

Detektoren, die im Vergleich zur Laserimpulsdauer über sehr große Zeiträume inte-

grieren, liefern Signale

Sm ∝
∞
∫

−∞

Im(t)dt , (1.24)

wobei m die Ordnung des genutzten Absorptionsprozesses angibt bzw. die Anzahl

der an einem elementaren Absorptionsvorgang beteiligten Photonen.

Beispielsweise stellt eine für Strahlung bei 800 nm zweiphotonenleitfähige Silizium-

karbidphotodiode (SiC) einen nichtlinearen Detektor mit m = 2 dar [89].

Für m = 1 hängt das Signal nur von der auf die Fläche bezogenen Impulsenergie

W bzw. der Durchschnittsintensität ab. Für nichtlineare Detektoren mit m > 1

treten aber zusätzliche Abhängigkeiten des Signals vom zeitabhängigen Intensitäts-

verlauf I(t) auf, die auch Rückschlüsse auf die zeitliche Struktur der Laserimpulse

erlauben [90].

1.2.3 Laserimpulsmodell

Die am häufigsten verwendeten Beschreibungen für ultrakurze Laserimpulse sind

der Gauss-Impuls, der Sekans-Hyperbolikus-Impuls und der Lorentz-Impuls. Aus-

gangspunkt der Untersuchungen in dieser Arbeit sind immer Femtosekundenlaser-

impulse eines Titan-Saphir-Lasers. Diese werden meist ausreichend gut durch Gauss-

Impulse beschrieben, weshalb im Folgenden ausschließlich dieses Modell als Betrach-

tungsgrundlage verwendet wird. Im Vergleich zu anderen Laserimpulsmodellen bie-

tet der Gauss-Impuls bei theoretischen Untersuchungen öfter die Möglichkeit der

Bestimmung analytischer Lösungen. In vielen Fällen lassen sich die für den Gauss-

Impuls gewonnenen Ergebnisse qualitativ auch auf die anderen Modelle übertragen

und dann die Abweichungen beispielsweise mit Hilfe numerischer Simulationspro-

gramme [91] bestimmen.

Das zeitliche Feld eines Gauss-Impulses der Amplitude Ẽ0 ist

Ẽ(t) = Ẽ0 exp
(

−(t/τG)2
)

. (1.25)
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Der Parameter τG steht mit der Halbwertsdauer τH (FWHM) des zeitlichen Inten-

sitätsverlaufs in folgender Beziehung

τG = τH/
√

2 ln 2 . (1.26)

Wird durch Fourier-Transformation von Ẽ(t) die spektrale Intensitätsverteilung

berechnet und deren Halbwertsbreite ∆ΩH bestimmt, so lässt sich das Zeit-Band-

breite-Produkt bestimmen:

τH ·∆ΩH = 4 ln 2 (1.27)

Dieses sagt aus, dass zur Realisierung einer bestimmten Impulsdauer eine gewisse

spektrale Bandbreite benötigt wird.

Wird ein entsprechend Gl. 1.25 definierter Gauss-Impuls zusätzlich phasen- bzw.

frequenzmoduliert, so wird das Zeit-Bandbreite-Produkt überschritten.

Die Gültigkeit von Gl. 1.27 ist demnach ein Kriterium, ob ein Gauss-Impuls phasen-

modulationsfrei ist oder nicht.

Ist er es, so spricht man auch von einem bandbreitebegrenzten Impuls.

Das Konzept des Zeit-Bandbreite-Produkts gilt generell für alle Impulsformen, wobei

der explizite Zahlenwert aber vom Impulsmodell abhängt [81].

Ist ein Impuls phasenmoduliert, so empfiehlt sich eine Beschreibung seines spektralen

Feldes durch eine Amplituden- und eine Phasenfunktion:

Ẽ(Ω) = |Ẽ(Ω)|e−iΦ(Ω) (1.28)

Das negative Vorzeichen im Exponenten wurde gewählt, damit entsprechend Gl. 1.1

eine Propagation in positive z-Richtung zu einer positiven Zusatzphase führt.

Die spektrale Phase Φ(Ω) kann in eine Reihe um Ω = 0 entwickelt werden:

Φ(Ω) =
∞
∑

m=0

Ωm

m!
Φ(m) mit Φ(m) =

∂mΦ(Ω)

∂Ωm

∣

∣

∣

∣

Ω=0

(1.29)

Die Dispersionsordnungen Φ(m) beinhalten unterschiedliche Auswirkungen der Pha-

senmodulation auf den Impuls. So entspricht beispielsweise Φ(0) einer absoluten Pha-

senverschiebung, Φ(1) einer Laufzeit, Φ(2) einer quadratischen Phasenmodulation,

die den Impuls streckt, und Φ(3) einer kubischen Phasenmodulation, die Vor- oder

Nachimpulse verursachen kann.

Ein linear frequenzmodulierter Gauss-Impuls (linear chirp) lässt sich leicht mit

einer komplexen Impulseinhüllenden

Γ = a− ib (1.30)
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über

Ẽ(t) ∝ e−Γt
2

und Ẽ(Ω) ∝ e−
Ω

2

4Γ (1.31)

beschreiben. Entsprechend Gl. 1.25 legt a = 1/τ 2
G dabei die Dauer des bandbreite-

begrenzten Impulses und b das Vorzeichen und die Stärke der linearen Frequenzmo-

dulation fest. Aus Gl. 1.28 bis 1.31 folgt dann, dass eine lineare Frequenzmodulation

einer rein quadratischen Phasenmodulation entspricht, wobei gilt:

Φ(2) =
∂2Φ(Ω)

∂Ω2

∣

∣

∣

∣

Ω=0

=
b

2(a2 + b2)
(1.32)

1.3 Propagation in linearen optischen Systemen

Durchquert ein Laserimpuls ein lineares optisches System, so wird seine anfäng-

liche spektrale Feldeinhüllende Ẽ1(Ω) so modifiziert, dass sich die spektrale Feld-

einhüllende Ẽ2(Ω) ergibt. Der Quotient der Feldeinhüllenden entspricht einer kom-

plexen Transferfunktion

H̃(Ω) = |H̃(Ω)|e−i∆Φ(Ω) =
Ẽ2(Ω)

Ẽ1(Ω)
, (1.33)

die sämtliche Propagationseffekte in linearen optischen Medien und Strukturen be-

schreibt. Hierbei ist |H̃(Ω)| als reelle Amplituden- und ∆Φ(Ω) als reelle Phasenmo-

dulation anzusehen.

Nichtabsorbierende, homogene, dispersive, lineare Medien führen demnach für eine

spektrale Komponente der relativen Kreisfrequenz Ω eine spektrale Phasenmodula-

tion

∆Φ(Ω) =
ω0 +Ω

c0
n(ω0 +Ω)D (1.34)

ein, n(ω0 +Ω) die frequenzabhängige Brechzahl und D der zurückgelegte geometri-

sche Weg ist.

Wie in Abschnitt 1.2.3 erläutert wurde, entspricht die erste Ableitung Φ(1) einer

solchen Phasenmodulation der bisherigen Laufzeit des Impulses durch das Medium.

Die Gruppengeschwindigkeit des Impulses im Medium ist demnach vG = D/Φ(1). Be-

trachtet man die Laufzeit als frequenzabhängig und leitet sie ab, so erhält man [88]

Φ(2) =
∂Φ(1)(Ω)

∂Ω

∣

∣

∣

∣

Ω=0

= D
∂

∂Ω

(

1

vG

)

Ω=0

= −D 1

v2
G

∂vG

∂Ω

∣

∣

∣

∣

Ω=0

. (1.35)

Die quadratische Phasenmodulation Φ(2) ist demnach ein Maß für die durch das

Medium verursachte Gruppengeschwindigkeitsdispersion (GVD).
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1.4 Dispersionskontrolle

Da Phasenmodulationen ab der zweiten Dispersionsordnung die Impulsdauern und

damit auch die Spitzenintensitäten beeinflussen, wird für viele optische Systeme ei-

ne Möglichkeit zur Kompensation dieser Phasenmodulationen bzw. zur Einstellung

einer beliebigen Phasenmodulation benötigt. Derartige Techniken lassen sich unter

dem Begriff Dispersionskontrolle zusammenfassen [92]. Klassische Mittel zur Kon-

trolle der zweiten und dritten Dispersionsordnung sind Gitter- und Prismenkompres-

soren [93, 94, 95]. In zunehmendem Maße werden aber auch dispersive Laserspiegel

zur Dispersionskontrolle [96, 97, 98, 99] eingesetzt. Die damit kompensierbaren Dis-

persionen sind im Vergleich zu Gitter- und Prismenkompressoren zwar klein, doch

sind diese Spiegel in dielektrischer Ausführung nahezu verlustfrei und bieten in ge-

wissen Grenzen auch die Möglichkeit der Kompensation bis zur sechsten Dispersi-

onsordnung [92]. Sie sind deshalb besonders zum Einsatz innerhalb von Resonatoren

geeignet.

Zunehmend lösen programmierbare, phasenmodulierende Impulsformer [16] die klas-

sischen Mittel zur Dispersionskontrolle ab oder ergänzen sie [22,25,20,28,100]. Der

große Vorteil der programmierbaren Impulsformer besteht neben der Variabilität in

der Möglichkeit, viele Dispersionsordnungen unabhängig beeinflussen zu können.

1.5 Programmierbare Impulsformung

Ist man in der Lage, eine beliebige komplexe Transferfunktion H̃(Ω) zu erzeugen, so

kann entsprechend Gl. 1.33 ein Laserimpuls auch beliebig geformt werden, solange

im Zielimpuls keine spektralen Komponenten benötigt werden, die im Eingangsim-

puls fehlen.

Die verbreitetsten Systeme zur Erzeugung solcher Transferfunktionen nutzen ent-

weder die gesteuerte Doppelbrechung in akustooptischen Kristallen (acousto-optic

programmable dispersive filter, AOPDF) [21] oder die Filterung spektraler Impulsan-

teile in einer Fourier-Ebene mit Hilfe eines räumlichen Lichtmodulators (spatial

light modulator, SLM) [16].

Die erste Methode hat gegenüber der zweiten den großen Nachteil, dass sie eine sehr

geringe Modulationseffizienz (5. . . 10 %) aufweist und der Modulator infolge der feh-

lenden räumlichen Verteilung der Laserimpulse wesentlich stärker belastet wird als

die Modulatoren bei der Fourier-Filterung.

Weiterhin existiert noch die Technik der Impulsformung mit direkter Übertragung

eines räumlichen Profils in den Zeitbereich (direct space-to-time pulse shaper). Die-

ses Verfahren ist technisch vorteilhaft, da es nur sehr wenige optische Komponenten

benötigt. Andererseits muss das gewünschte Ausgangssignal mit einem Spalt sepa-
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riert werden, was zu einem Energieverlust führt [53].

Die am häufigsten verwendete Technik ist die der Fourier-Filterung in einem so

genannten 4f-Aufbau.

Ein solcher Aufbau ist in Abb. 1.2 schematisch dargestellt: Die Spektralkomponen-

ten eines Eingangslaserimpulses werden mittels eines diffraktiven Bauelements, wie

beispielsweise eines Beugungsgitters, in ein Winkelspektrum zerlegt. Dieses wird

mittels einer Linse in eine Fourier-Ebene abgebildet. Dabei ist eine eindimensio-

nale Fokussierung in der Ebene des Winkelspektrums ausreichend, wozu sich beson-

ders Zylinderlinsen eignen. Dies bietet den Vorteil, dass jede Spektralkomponente in

einen Linienfokus abgebildet wird und, beispielsweise bei Verwendung verstärkter,

sehr intensiver Laserimpulse, der räumliche Lichtmodulator weniger stark belas-

tet wird, als bei der Verwendung sphärischer Optiken. Nach der Modifizierung des

Laserspektrums durch den Modulator erfolgt eine Rekollimierung des Laserimpulses

durch eine weitere Linse und ein weiteres diffraktives Element. Damit erhält man

am Ausgang des Aufbaus den entsprechend der realisierten Transferfunktion H̃(Ω)

zeitlich geformten Ausgangslaserimpuls.

Gitter Gitter
Linse

Eingangsimpuls Ausgangsimpuls

Linse

Modulator
in der

-EbeneFourier

Impuls-
spektrum

ff ff

Abb. 1.2: Schematische Darstellung eines 4f-Aufbaus zur Modulation von Femtosekun-
denlaserimpulsen durch Fourier-Filterung. Die Elemente dieses Aufbaus (Gitter, Linse,
Modulator, Linse, Gitter) sind jeweils in Abständen von einer Linsenbrennweite f an-
geordnet. Der räumliche Lichtmodulator befindet sich in der Fourier-Ebene zwischen
den Linsen. Eingezeichnet sind die Strahlengänge zweier Spektralkomponenten an den
Grenzen des angenommenen Impulsspektrums.

Als Modulatoren eignen sich Flüssigkristallmatrizen (LC-SLM) [101], akustoopti-

sche Kristalle (AO-SLM) [27] oder auch deformierbare Membranspiegel (micro-

machined deformable mirror, MMDM) [20]. Sie unterscheiden sich wesentlich in

ihren Eigenschaften und Anwendungsbereichen. Eine kurze Übersicht dazu bietet

die Tabelle 1.1. Dabei ist zu beachten, dass mit LC-SLM nur in Kombination

mit mindestens einem Polarisator Amplitudenmodulationen erzielt werden können.

Zur gleichzeitigen, unabhängigen Amplituden- und Phasenmodulation sind Doppel-

modulatoren [102] oder zwei aufeinander folgende 4f-Aufbauten notwendig [103]. Bei

Verwendung eines MMDM wird nur die Hälfte des in Abb. 1.2 dargestellte Aufbaus

benötigt [20], da in diesem Fall eine Spiegelung an der Fourier-Ebene erfolgt.
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Typ Amplituden- Phasen- Spektral- Effizienz Phasen-
modulation modulation bereich sprünge

LC-SLM (ja) ja NIR bis VIS ≈ 90 % ja
AO-SLM ja ja NIR bis VIS 5. . . 30 % ja
MMDM nein ja IR bis UV > 90 % nein

Tabelle 1.1: Übersicht über die Eigenschaften und Anwendungsbereiche verschiedener
konventioneller räumlicher Lichtmodulatoren für die Fourier-Filtertechnik. Die Effizienz
berücksichtigt nicht die notwendigen dispersiven Elemente, wie z.B. Gitter.

Abgesehen von den AO-SLM wird die Gesamttransmission eines Impulsformers

hauptsächlich durch die Effizienz der diffraktiven Bauelemente bestimmt. Für LC-

Impulsformer mit Beugunggittern beträgt sie typischerweise etwa 60 % [101].

In den Kapiteln 3 und 4 dieser Arbeit kommt ein von Stobrawa et al. [101] in

Zusammenarbeit mit der Jenoptik LOS GmbH entwickelter Impulsformer zum Ein-

satz. Dieser Impulsformer basiert auf einem hochauflösenden phasenmodulierenden

Flüssigkristallmodulator (Jenoptik SLM-S 640/12) mit 640 Elementen, die einzeln

mit einer Dynamik von 12 Bit angesteuert werden können. Da dieser Impulsformer

ausführlich in Ref. [101, 104] beschrieben ist, wird an dieser Stelle auf eine weitere

Diskussion dieses Gerätes verzichtet.

Der Einsatz konventioneller programmierbarer Impulsformer [17,102,105,53,21] ist

bislang auf die Spektralbereiche des sichtbaren Lichtes (VIS) und des nahen In-

frarots (NIR) beschränkt. Dies ist hauptsächlich im begrenzten Transparenzbereich

üblicher Modulatormaterialien begründet. Die in LC-SLM eingesetzten Flüssigkris-

talle beginnen bei Wellenlängen unterhalb von etwa 410 nm zu absorbieren und

werden dadurch geschädigt [106]. Dies wird anhand der in Abb. 1.3 gezeigten spek-

tralen Transmissionsverläufe einer nicht entspiegelten LC-Testzelle (A) und eines für

800 nm entspiegelten, kommerziell erhältlichen LC-SLM (B) deutlich.

Abb. 1.3: Transmission A einer
nicht entspiegelten LC-Zelle und
B eines um 800 nm entspiegelten
LC-SLM (Jenoptik SLM-S 640/12)
[104]. Die gestrichelte Linie markiert
die Grenze von etwa 410 nm, unter-
halb der die Absorption der Flüssig-
kristalle zu ihrer Schädigung führt
[106]. Die Oszillationen stammen
von der Fabry-Perot-Wirkung der
etwa 10 � m dicken LC-Zellen.

Im Infrarot (IR) nimmt dagegen mit der Dispersion auch die doppelbrechende Wir-

kung der Flüssigkristallmoleküle ab, die die Voraussetzung für die einstellbare Pha-

senmodulation ist [14]. Deshalb liegt die langwellige Grenze für LC-Impulsformer

bei etwa 2 � m. Das in AO-SLM zumeist verwendete TeO2 hat zwar einen etwas
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weiteren Transparenzbereich von 350 nm bis 2.3 � m [107], doch werden darauf ba-

sierende Impulsformer [27] wegen ihrer meist schlechten Effizienz im Vergleich zu

LC-SLM seltener eingesetzt (vgl. Tabelle 1.1).

Die einzigen Ausnahmen stellen auf deformierbaren Membranspiegeln [20,108] oder

auf verkippbaren Quarzplättchen [109] basierende, phasenmodulierende Impulsfor-

mer dar. Diese konnten aber bisher mit 10 bis 48 unabhängigen Modulatorelementen

nur sehr geringe Auflösungen bieten. Bei den deformierbaren Membranspiegeln führt

zudem die starke Kopplung zwischen den Modulatorelementen dazu, dass nur ver-

gleichsweise glatte Phasenverläufe ohne Sprünge generiert werden können. Sie wer-

den deshalb bevorzugt zur Dispersionskontrolle in Laserverstärkern eingesetzt [20].

Komplexe Impulsformen können damit nicht erzeugt werden, wie sie beispielsweise

zur kohärenten Kontrolle molekularer Dynamik benötigt werden.

Bei der Fourier-Filtertechnik treten prinzipiell an die Größe und Art der zeitlichen

Formung gekoppelte räumliche Strahlprofilmodifikationen auf [110]. Deren Auswir-

kungen können aber vernachlässigbar klein gehalten werden, indem man den Strahl-

durchmesser im Verhältnis zu den Abmessungen des Aufbaus genügend groß wählt.

Da diese Bedingung in den Experimenten in dieser Arbeit weitgehend erfüllt ist, wer-

den räumliche Effekte der zeitlichen Impulsformung grundsätzlich vernachlässigt.

1.6 Dreiwellenmischung ultrakurzer Impulse

Mit Hilfe eines Mediums, das eine Nichtlinearität zweiter Ordnung (χ(2)-Prozess)

besitzt, können drei monochromatische Wellen miteinander gemischt werden, für

die der Energieerhaltungssatz ω3 = ω1 + ω2 gilt [14]. Spezialfälle dieser Dreiwellen-

mischung sind die Summenfrequenzmischung (SFM) mit ω3 = ω1 + ω2, die Diffe-

renzfrequenzmischung (DFM) mit ω2 = ω3−ω1 und die Erzeugung der zweiten Har-

monischen bzw. die Frequenzverdopplung mit ω3 = 2ω1, ω2 = ω1 (second harmonic

generation, SHG).

Geeignete Medien für derartige Mischungen sind beispielsweise nichtlineare Kris-

talle wie Beta-Bariumborat (BBO) oder Lithiumtriborat (LBO). Diese Medien sind

doppelbrechend, was zu unterschiedlichen Ausbreitungsgeschwindigkeiten ordentlich

und außerordentlich polarisierten Lichtes führt und zur Phasenanpassung (phase

matching) zwischen den Wellen ausgenutzt wird. Dabei ist zu beachten, dass in

derartigen anisotropen Medien die Richtung des Energieflusses nicht zwangsläufig

parallel zur Ausbreitungsrichtung der ebenen Wellen ist. Dies führt bei der Licht-

ausbreitung beispielsweise zu einem zunehmenden lateralen Versatz zwischen einem

ordentlich und einem außerordentlich polarisierten Strahl (spatial walk-off ) [14,87].
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Da hier im Wesentlichen nur dünne Kristalle betrachtet werden, wird dieser Effekt

im Folgenden vernachlässigt und es wird von ebenen Wellen ausgegangen, die durch

Gl. 1.1 ausreichend beschrieben werden.

Die aus der Theorie der Dreiwellenmischung gekoppelter ebener, monochromatischer

Wellen resultierenden Beziehungen (coupled-wave theory of three-wave mixing) [14]

können in folgender Weise auf die Mischung der Spektren dreier ultrakurzer Laser-

impulse erweitert werden [81]:

∂zẼ1 (Ω1) ∝ −i

∞
∫

−∞

Ẽ3 (Ω3) Ẽ∗
2 (Ω3 −Ω1) e

−i∆k(Ω3,Ω1) z dΩ3 (1.36)

∂zẼ2 (Ω2) ∝ −i

∞
∫

−∞

Ẽ3 (Ω3) Ẽ∗
1 (Ω3 −Ω2) e

−i∆k(Ω3,Ω3−Ω2) z dΩ3 (1.37)

∂zẼ3 (Ω3) ∝ −i

∞
∫

−∞

Ẽ1 (Ω1) Ẽ2 (Ω3 −Ω1) e
+i∆k(Ω3,Ω1) z dΩ1 (1.38)

Hierbei sind Ẽ1(Ω1), Ẽ2(Ω2) und Ẽ3(Ω3) die komplexen spektralen Feldeinhüllenden

der Impulse mit den zentralen Kreisfrequenzen ω1, ω2 und ω3. Beim Spezialfall einer

kollinearen SHG ist zu beachten, dass die Eingangsfelder für ω1 = ω2 bei gleicher

Polarisation zunächst interferieren und das resultierende Feld symmetrisch in Ẽ1(Ω1)

und Ẽ2(Ω2) aufgeteilt wird.

Die Fehlanpassung (phase mismatch) der Wellenzahlen k1, k2 und k3 ist

∆k (Ω3, Ω1) = k1 (ω1 +Ω1) + k2 (ω2 +Ω3 −Ω1) − k3 (ω1 + ω2 +Ω3) (1.39)

und der bislang im Kristall zurückgelegte geometrische Weg ist z.

Gilt für mindestens zwei der drei spektralen Feldeinhüllenden ∂zẼ � Ẽ , d.h. sind die

Konversionseffizienzen klein, so spricht man von der Näherung einer ungeschwächten

Fundamentalen (non-depleted fundamental approximation).

Im Falle eines dünnen Kristalls mit ∆k (Ω,Ω ′) z � 1 und bei gültiger Näherung

ungeschwächter Fundamentalen vereinfacht sich Gl. 1.38 nach Integration über den

gesamten im Kristall zurückgelegten geometrischen Weg für eine SFM zu [81]

Ẽ3 (Ω3) ∝
∞
∫

−∞

Ẽ1 (Ω1) · Ẽ2 (Ω3 −Ω1) dΩ1 . (1.40)
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Im Zeitbereich folgt aus Gl. 1.40 unter Verwendung des Faltungstheorems für Fou-

rier-Transformationen [14] die einfachen Beziehung

Ẽ3(t) ∝ Ẽ1(t) · Ẽ2(t) . (1.41)

Für eine DFM mit ungeschwächten Fundamentalen ergibt sich bei analoger Integra-

tion von Gl. 1.37 die Beziehung

Ẽ2 (Ω2) ∝
∞
∫

−∞

Ẽ3 (Ω3) · Ẽ∗
1 (Ω3 −Ω2) dΩ3 . (1.42)

Daraus folgt unter Verwendung des Korrelationstheorems für Fourier-Transforma-

tionen [14] für den Zeitraum die Beziehung

Ẽ2(t) ∝ Ẽ∗
1 (t) · Ẽ3(t) . (1.43)

Die stark vereinfachten Beschreibungen Gl. 1.40 bis 1.43 beschreiben Zweiphotonen-

prozesse, da in der Näherung einer ungeschwächten Fundamentalen davon ausgegan-

gen wird, dass jeweils zwei Fundamentalenphotonen kombiniert werden, ohne dass

Photonen aus dem Mischspektrum diesen Prozess beeinflussen.

Diese Beziehungen enthalten keine Bestandteile, die die Umstände einer speziellen

technischen Ausführung der Dreiwellenmischung berücksichtigen, wie beispielsweise

die Art des Kristalls. Sie beschreiben aber viele allgemeine, bei der Frequenzkonver-

sion geformter Laserimpulse in dünnen Kristallen auftretende Effekte, weshalb sie

im Folgenden verwendet werden.

Soll ein in bestimmter Weise geformter Impuls Ẽ3(t) durch SFM im Ultraviolett

erzeugt werden, so können die dazu zu mischenden Impulse Ẽ ′
1(t) und Ẽ ′

2(t) prinzipiell

über Gl. 1.41 ermittelt werden. Es bedarf allerdings einer weiteren Nebenbedingung,

um eine eindeutige Bestimmung zu erlauben. Dazu kann einer der Eingangsimpulse

Ẽ ′
1(t) oder Ẽ ′

2(t) festgelegt werden oder es wird von ihrer Gleichheit ausgegangen.

Letzteres ist besonders für die SHG als Spezialfall der SFM sinnvoll. Für den ersten

Fall ergibt sich aus Gl. 1.41 die Beziehung

Ẽ ′
1(t) ∝ Ẽ3(t)

Ẽ ′
2(t)

bzw. Ẽ ′
2(t) ∝ Ẽ3(t)

Ẽ ′
1(t)

(1.44)

und für den zweiten Fall

Ẽ ′
1(t) = Ẽ ′

2(t) ∝
√

Ẽ3(t) . (1.45)
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Die zur Erzeugung von Ẽ ′
1(Ω) = F{Ẽ ′

1(t)} und Ẽ ′
2(Ω) = F{Ẽ ′

2(t)} notwendigen

Transferfunktionen H̃1(Ω) und H̃2(Ω) erhält man unter Verwendung der vor der

Modulation zur Verfügung stehenden Laserimpulse Ẽ1(Ω) und Ẽ2(Ω) über die Be-

ziehung

H̃1(Ω) =
Ẽ ′

1(Ω)

Ẽ1(Ω)
bzw. H̃2(Ω) =

Ẽ ′
2(Ω)

Ẽ2(Ω)
(1.46)

Im Fall einer DFM kann in gleicher Weise vorgegangen werden, wenn als Ausgangs-

punkt Gl. 1.43 verwendet wird.

Es ist zu beachten, dass die Methode, geformte Laserimpulse über Dreiwellenmi-

schung in ansonsten schwer zugängliche Frequenzbereiche zu transferieren, im All-

gemeinen eine kombinierte Amplituden- und Phasenmodulation der Eingangsim-

pulse erfordert, und dass die Effizienz des nichtlinearen Mischungsprozesses von der

gewünschten Modulation abhängig ist.

1.7 Diagnostik ultrakurzer Laserimpulse

Ultrakurze Laserimpulse im Femtosekundenbereich können mittels elektronischer

Detektoren, wie Photodioden, nicht mehr direkt zeitlich aufgelöst werden. Deshalb

kommen Korrelationstechniken zur Anwendung, bei denen der zu charakterisierende

Impuls mit einem Referenzimpuls in einem nichtlinearen optischen Medium wech-

selwirkt. Dabei entsteht ein Korrelationssignal, das in Abhängigkeit der zeitlichen

Verzögerung zwischen beiden Impulsen spektral integriert oder frequenzaufgelöst

aufgenommen wird.

Im ersten Fall spricht man von der Messung einer Korrelationsfunktion, im zwei-

ten von der Aufnahme einer frequenzaufgelösten Korrelationsfunktion (frequency

resolved optical gating, FROG). Zum Teil werden auch mehrstufige Korrelationen

genutzt (triple correlation) [111].

Aus diesen Korrelationsfunktionen können, je nach experimenteller Ausführung der

Korrelation, unterschiedliche Informationen über die zeitliche Intensitäts- und Pha-

senstruktur der Impulse gewonnen werden. Welche Informationen erhalten werden

können, hängt wesentlich von der Art des genutzten nichtlinearen optischen Prozes-

ses und der Art des verwendeten Referenzimpulses ab. Die am häufigsten genutzten

nichtlinearen optischen Effekte sind der Kerr-Effekt (χ(3)-Prozess) und die SFM

oder DFM (χ(2)-Prozess).

Wird als Referenzimpuls ein Duplikat des zu charakterisierenden Impulses verwen-

det, so spricht man von einer Autokorrelation, andernfalls von einer Kreuzkorrelation

(vgl. Abb. 1.4).

Ein guter Überblick über die verschiedenen Varianten der FROG-Technik wird
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(SHG, DFM)
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b)
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Abb. 1.4: Prinzip des SFM-, DFM- und SHG-FROG: Der zu charakterisierende Im-
puls I1(t) wird mit einem Impuls I2(t) in einem nichtlinearen Kristall unter Erzeugung
der Summen- oder Differenzfrequenz gemischt. Die dabei erzeugten Spektralanteile wer-
den in Abhängigkeit der Impulsverzögerung τ als zweidimensionale Funktion IFROG(ω, τ)
aufgenommen. Sind der zu untersuchende Impuls I1(t) und der Referenzimpuls I2(t) ver-
schieden, so handelt es sich a) um einen Kreuzkorrelations-FROG, ansonsten b) um
einen Autokorrelations-SHG-FROG. Wird IFROG(ω, τ) rechnerisch oder mittels geeigne-
ter Detektoren spektral integriert, so erhält man die Kreuzkorrelationsfunktion KKF (τ)
bzw. die Autokorrelationsfunktion AKF (τ). Wird über die Verzögerungen τ integriert,
so erhält man das Mischfrequenzspektrum ISig(Ω). Die dargestellten schematischen Im-

pulsverläufe I1 ∝ |Ẽ1(t)|2 sollen kubisch phasenmodulierte Impulse repräsentieren. Der
Referenzimpuls I2 ∝ |Ẽ2(t)|2 sei bandbreitebegrenzt.

in [112] gegeben, weshalb an dieser Stelle auf deren Diskussion verzichtet wird.

Im Rahmen dieser Arbeit werden zur Impulscharakterisierung ausschließlich inte-

grale oder frequenzaufgelöste Auto- und Kreuzkorrelationen verwendet, die bei der

SFM in nichtlinearen Kristallen (BBO) entstehen. Die Mischung des zu charakte-

risierenden Impulses Ẽ1(t) mit dem um τ verzögerten Referenzimpuls Ẽ2(t) liefert

entsprechend Gl. 1.41 ein Signal

ẼSig(t, τ) ∝ Ẽ1(t) · Ẽ2(t− τ) . (1.47)

Wird dieses frequenzaufgelöst mit einem Spektrometer in Abhängigkeit der Verzöge-

rungszeit τ detektiert, so erhält man das Signal [113]:

IFROG(Ω, τ) ∝ |ẼSig(Ω, τ)|2 =
∣

∣

∣F{ẼSig(t, τ)}
∣

∣

∣

2

(1.48)
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Dieses FROG-Signal hat die Struktur eines Spektrogramms der elektrischen Feld-

einhüllenden Ẽ1(t)

IFROG(Ω, τ) ∝

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∞
∫

−∞

Ẽ1(t) · g(t− τ)e−iΩtdt

∣

∣

∣

∣

∣

∣

2

, (1.49)

wobei g(t− τ) = Ẽ2(t− τ) die Torfunktion repräsentiert.

Spektrogramme sind sehr anschauliche Darstellungsformen komplexer Wellenstruk-

turen. Die bekannteste Spektrogrammdarstellung ist die Notenschreibweise akusti-

scher Frequenzen.

Aus dem FROG-Signal können unter Verwendung geeigneter Algorithmen die Ampli-

tuden- und Phasenstruktur des Impulses Ẽ1(t) ermittelt werden [112, 113, 114]. In

dieser Arbeit wird das FROG-Signal allerdings ausschließlich zur Veranschaulichung

komplexer Impulsstrukturen verwendet und nur hinsichtlich der Gewinnung be-

stimmter Informationen interpretiert.

Durch Integration des FROG-Signals bezüglich der Verzögerungszeit τ erhält man

unter Verwendung von Gl. 1.40 und Gl. 1.48 beispielsweise das Spektrum

ISig(Ω) =

∞
∫

−∞

IFROG(Ω, τ)dτ ∝

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∞
∫

−∞

|Ẽ1(Ω1)||Ẽ2(Ω −Ω1)|dΩ1

∣

∣

∣

∣

∣

∣

2

. (1.50)

Dieses Spektrum entspricht demjenigen, das man bei der Mischung zweier band-

breitebegrenzter Impulse Ẽ1(Ω) = |Ẽ1(Ω)|, Ẽ2(Ω) = |Ẽ2(Ω)| ohne Zeitverzögerung

erhalten würde. Anhand dieses Spektrums können deshalb Aussagen dahingehend

getroffen werden, ob eine Amplituden- oder eine Phasenmodulation des zu charak-

terisierenden Impulses vorliegt.

Wird das FROG-Signal spektral integriert bzw. mit einem spektral integrierenden

Detektor aufgenommen, so erhält man die Kreuzkorrelationsfunktion

KKF (τ) =

∞
∫

−∞

IFROG(Ω, τ)dΩ =

∞
∫

−∞

I1(t)I2(t− τ)dt (1.51)

der Intensitätsverläufe I1(t) = |Ẽ1(t)|2 und I2(t) = |Ẽ2(t)|2. Bei Kenntnis der zeit-

lichen Struktur des Referenzimpulses I2(t) lässt sich daraus durch Entfaltung der

zeitliche Intensitätsverlauf des zu charakterisierenden Impulses I1(t) ermitteln. Ist

der Referenzimpuls I2(t) zeitlich kurz gegenüber I1(t), so entspricht die Kreuzkor-
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relationsfunktion näherungsweise dem zeitlichen Intensitätsverlauf

KKF (τ) ≈
∞
∫

−∞

I1(t)δ(t− τ)dt = I1(τ) . (1.52)

Wird als Referenzimpuls ein Duplikat des zu charakterisierenden Impulses verwen-

det, so erhält man statt der Kreuzkorrelationsfunktion entsprechend Gl. 1.51 die

Autokorrelationsfunktion AKF (τ) =
∞
∫

−∞

I1(t)I1(t− τ)dt.

1.8 Femtosekundensimulationsumgebung Lab2

Die in den vorangegangenen Abschnitten erläuterten theoretischen Beschreibungen

ultrakurzer Laserimpulse, ihrer Propagation, Formung, Dreiwellenmischung und Dia-

gnostik sind in der Femtosekundensimulationsumgebung Lab2 numerisch model-

liert und zusammengefasst worden2. Sie enthält neben umfangreichen Datenbanken

für optische Materialdaten auch die Beschreibungen einer Reihe weiterer linear-

er und nichtlinearer optischer Komponenten, wie z.B. verschiedener Impulsstrecker

und -kompressoren oder dispersiver Medien mit nichtlinearem Brechungsindex (χ(3)-

Prozess).

Um einen Eindruck der mit dem Simulationspaket Lab2 gegebenen Möglichkeiten zu

vermitteln, zeigt Abb. 1.5 die mit der Routine depleted nonlinear crystal berechne-

ten SH-Spektren von Femtosekundenimpulsen eines typischen Titan-Saphir-Lasers

in Abhängigkeit von der Dicke des verwendeten BBO-Kristalls und von der Ein-

gangsfluenz. Diese Lab2-Routine löst das Differentialgleichungssystem Gl. 1.36 bis

1.38 unter Verwendung konkreter Materialdaten numerisch [115].

Dieses Beispiel wurde gewählt, da es auch die Bedeutung der Näherung unge-

schwächter Fundamentalenimpulse veranschaulicht (vgl. Abschnitt 1.6).

Deutlich sichtbar ist in Abb. 1.5 a), dass im Falle geringer Eingangsintensitäten ein

quadratisches Ansteigen der phasenangepassten Teile des SH-Spektrums auftritt. In

diesem Fall sind die Konversionseffizienzen gering und die Fundamentalenimpulse

werden nicht nennenswert geschwächt, weshalb keine Sättigungseffekte auftreten.

Für große Kristalldicken ist erkennbar, dass die Flügel der Spektren durch Rück-

konversion wieder abgebaut werden.

Die spektrale Form wird hier durch den aus der Integration des Differentialglei-

chungssystems im Falle ungeschwächter Fundamentalenimpulse resultierenden Term

sinc2
(

1
2
∆k z

)

[14] dominiert.

2Lab2 wurde von Feurer, Schmidt, Stobrawa und Hacker entwickelt [91], wobei letzterer
insbesondere für die Kristallroutinen verantwortlich ist.
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a) b)

Abb. 1.5: Abhängigkeit theoretischer SH-Spektren frequenzverdoppelter Impulse eines
Titan-Saphir-Lasers von der Dicke des verwendeten BBO-Kristalls: a) für den Fall un-
geschwächter Fundamentalenimpulse bei 1 � J/cm2 Eingangsfluenz und b) für den Fall
geschwächter Fundamentalenimpulse bei 5 mJ/cm2 Eingangsfluenz. Die Fundamentalen-
impulse besitzen eine Zentralwellenlänge von 800 nm und eine Halbwertsbandbreite von
25 nm.

Abb. 1.5 b) zeigt für den Fall größerer Eingangsintensitäten die sättigende Wirkung

der Schwächung der Fundamentalenimpulse. Diese betrifft besonders die zentralen

Spektralkomponenten des SH-Spektrums, was zu einer Anhebung der modulierten

Flügel des Spektrums führt.

Die im Simulationspaket Lab2 zusammengefassten Bausteine besitzen kompatible

Schnittstellen, die eine Kombination dieser Bausteine zu komplexeren Systemen er-

lauben. Damit sind Simulationen ganzer Femtosekundenexperimente einschließlich

der Diagnostik möglich.

In dieser Arbeit wurden alle numerischen Berechnungen im Zusammenhang mit ul-

trakurzen Laserimpulsen mit Hilfe von Lab2 durchgeführt.



Kapitel 2

Iterativer Fourier-

Transformationsalgorithmus

2.1 Einführung

Wie in Abschnitt 1.5 erläutert wurde, ist es mit Hilfe der Fourier-Filtertechnik

prinzipiell möglich, jeden gegebenen Laserimpuls in einen anderen umzuformen,

wenn letzterer keine zusätzlichen Frequenzkomponenten benötigt. Dazu ist im Allge-

meinen eine kombinierte Amplituden- und Phasenmodulation mittels eines idealen

Impulsformers notwendig. Die dabei zu erzeugende komplexe spektrale Transfer-

funktion ergibt sich aus dem Quotienten der spektralen elektrischen Feldstärkeam-

plituden des Zielimpulses Ẽ2(Ω) und des vorliegenden Eingangsimpulses Ẽ1(Ω):

H̃(Ω) = |H̃(Ω)|e−i∆Φ(Ω) =
Ẽ2(Ω)

Ẽ1(Ω)
(2.1)

Der Modulator muss also gleichzeitig die Amplitudenmodulation
∣

∣

∣
H̃ (Ω)

∣

∣

∣
und die

Phasenmodulation ∆Φ(Ω) erzeugen können.

Da im Rahmen der Fourier-Filtertechnik eine Amplitudenmodulation nur durch

Abschwächung spektraler Komponenten erfolgen kann, ist diese mit einem modu-

lationsabhängigen Verlust an Laserimpulsenergie verbunden. Solange keine Modifi-

kation des Impulsspektrums notwendig ist, wird deshalb meist rein phasenmodulie-

renden Impulsformern der Vorzug gegeben.

Bei der Verwendung dieser Impulsformer stellt sich aber oft die Aufgabe, diejenige

Phasenmodulation ∆Φ(Ω) zu bestimmen, die einen vorgegebenen Eingangsimpuls

derart moduliert, dass dieser möglichst gut einen ebenfalls vorgegebenen Intensitäts-

verlauf I2(t) ∝ |Ẽ2(t)|2 approximiert. Dies ist insbesondere für die Intensitätsverläufe

nicht trivial, die nach Gl. 2.1 Transferfunktionen mit
∣

∣

∣
H̃ (Ω)

∣

∣

∣
6= 1 ergeben.
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Das Problem besteht also darin, eine Funktion ∆Φ(Ω) zu finden, für die gilt:

∫ ∞

−∞

(

∣

∣

∣F−1{Ẽ1 (Ω) ei∆Φ(Ω)}
∣

∣

∣

2

−
∣

∣

∣Ẽ2 (t)
∣

∣

∣

2
)2

dt
!
= Min (2.2)

Diese Aufgabe wurde bisher meist mittels selbstlernender Optimierungsalgorithmen

gelöst, die vorgegebene Phasenmodulationen mehr oder weniger zufällig variieren

und diese dann hinsichtlich ihrer Fähigkeit testen, den gewünschten Impulsver-

lauf zu approximieren [16]. Derartige Algorithmen, wie beispielsweise genetische

Algorithmen (GA) [116], evolutionäre Strategien (ES) [117] oder Algorithmen, die

Abkühlungsprozesse simulieren (simulated annealing, SA) [38,118], sind sehr rechen-

intensiv und konvergieren nicht immer stabil zu einer befriedigenden Lösung.

Zur Lösung dieses Problems wird im Folgenden ein iterativer Algorithmus adap-

tiert [119], der ursprünglich von Gerchberg und Saxton zur Berechnung von

Phasenverläufen aus räumlichen Intensitätsverläufen entwickelt wurde [120,121,122].

Weitere Anwendungsbereiche des Algorithmus sind die Konstruktion speckle-freier,

computergenerierter Hologramme [123], die Berechnung von Phasenobjekten zur

räumlichen Strahlformung [124] oder die Ermittlung des zeitlichen Impulsprofils ul-

trakurzer Laserimpulse aus Autokorrelationsmessungen [125]. Im Bereich der Fem-

tosekundenimpulscharakterisierung wurden ähnliche Algorithmen auch zur Bestim-

mung von Phasenverläufen aus frequenzaufgelösten Korrelationen verwendet [112].

2.2 Schema

Abb. 2.1 stellt das Schema des adaptierten Gerchberg-Saxton-Algorithmus dar.

Das Prinzip besteht darin, in einem iterativen Prozess sowohl im Frequenz- als auch

im Zeitraum konsequent die elektrische Feldstärkeeinhüllende entsprechend der vor-

liegenden Randbedingungen solange zu ersetzen, bis die optimierte Phasenfunktion

sich einem stabilen Fixpunkt hinreichend genähert hat.

Wie sich zeigt, konvergiert die Phasenfunktion sehr schnell und stabil zu einer be-

friedigenden Lösung ohne die zwingende Notwendigkeit zufälliger Variationen, wie

bei GA, ES und SA. Werden zusätzlich zufällige Modifikationen verwendet, bei-

spielsweise in Form einer zufällig gewählten Startphase, so können sich prinzipiell

verschiedene Lösungen einstellen.

Diese werden jedoch, soweit bekannt, nur durch Mehrdeutigkeiten in den Randbe-

dingungen infolge von Symmetrien verursacht [120]. Beispielsweise kann die Lösung

für die Streckung eines im Zeitbereich symmetrischen Ausgangsimpulses in einer

positiven oder einer negativen Frequenzmodulation bestehen.

Im Einzelnen wird zur Durchführung des Algorithmus der über die reelle spektrale
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Abb. 2.1: Iterativer Fourier-Transformationsalgorithmus zur Ermittlung derjenigen
Phasenfunktion ∆Φ(Ω), mittels der eine Approximation eines gegebenen zeitlichen Inten-
sitätsverlaufs I2(t) durch einen Impuls mit der spektralen Einhüllenden des elektrischen
Feldes Ẽ1(Ω) realisiert wird [119].

Feldeinhüllende |Ẽ1 (Ω) | und die spektrale Phase Φ (Ω) = −arg
(

Ẽ1 (Ω)
)

vorge-

gebene Laserimpuls zunächst einer inversen Fourier-Transformation unterworfen.

Dadurch erhält man die zum Ausgangsimpuls gehörende reelle zeitliche Feldstärke-

einhüllende C (t) und die zeitliche Phase Θ (t).

Die Feldeinhüllende C (t) wird nun durch die Wurzel aus dem gewünschten Inten-

sitätsverlauf I (t) ersetzt. Hierbei ist keine Normierung notwendig, da im Verlauf des

Algorithmus nur Phasenfunktionen beibehalten werden, aber sämtliche Amplituden

im Frequenz- und Zeitraum immer wieder ersetzt, d.h. renormiert, werden.

Anschließend wird der modifizierte Impuls durch Fourier-Transformation in den

Frequenzraum überführt. Hier wird die nun vorliegende spektrale Feldeinhüllende

B (Ω) durch die Amplitude |Ẽ1 (Ω) | des vorgegebenen Laserspektrums ersetzt. Dann

wird mit der nächsten Iteration des Algorithmus begonnen, d.h. wiederum eine in-

verse Fourier-Transformation durchgeführt.

Als Abbruchbedingung des Algorithmus empfiehlt sich die Unterschreitung einer

minimalen Änderung zwischen den sich in zwei aufeinander folgenden Iterationen

einstellenden Phasenfunktionen oder approximierenden Intensitätsverläufen. Die ab-

solute Größe der Abweichung zwischen dem approximierenden Intensitätsverlauf und

der Zielfunktion ist als Abbruchkriterium ungeeignet, da die beste erzielbare Appro-

ximationsqualität von der jeweiligen Kombination aus gegebenem Laserspektrum

und gewünschter Zielfunktion abhängt.

Das Ergebnis des Algorithmus ist die Differenz der sich einstellenden Phasenfunktion
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Ψ (Ω) und der Eingangsphase Φ (Ω):

∆Φ (Ω) = Ψ (Ω) − Φ (Ω) (2.3)

2.3 Konvergenz des Algorithmus

Dass ein derartiges Vorgehen zu einer Verringerung der Abweichung zwischen der

Zielimpulsform und dem approximierenden zeitlichen Intensitätsverlauf führen muss,

kann analog des Beweises von Gerchberg und Saxton für das räumliche Problem

[120] gezeigt werden:

Zunächst werden die spektralen Amplituden und Phasen des elektrischen Feldes als

Darstellung von Vektoren ~gΩ = (B (Ω) , Ψ (Ω)) in Polarkoordinaten aufgefasst. In

entsprechender Weise wird auch das zeitliche elektrische Feld über ~gt = (C (t) , Θ (t))

zusammengefasst. Die Vektoren ~gt ergeben sich aus der inversen Fourier-Trans-

formation aller Vektoren ~gΩ und umgekehrt, d.h.

~gt = F{~gΩ} (2.4)

~gΩ = F−1{~gt} . (2.5)

Abb. 2.2 zeigt in Teil a) einen beliebigen Vektor ~gΩ im Frequenzraum, sowie in Teil

b) einen entsprechenden Vektor ~gt im Zeitraum. An diesen soll die Wirkung einer

Iteration des Algorithmus auf alle Vektoren ~gt und ~gΩ erläutert werden.

g
t

h
t

v
t

b)

g
W

h
W

d
W

v
W

a)

1. Korrektur

2. Korrektur

~| |E1( )W ~| |E2(t)

Frequenzraum Zeitraum

Abb. 2.2: Fehlerverkleinerung in einer Iteration des Algorithmus: Mit einer ersten Kor-
rektur werden die das zeitliche elektrische Feld repräsentierenden Vektoren ~gt in ihrem
Betrag entsprechend der vorgegebenen Zielfunktion |Ẽ2(t)| im Zeitraum b) angepasst. Die

den resultierenden Vektoren ~ht im Frequenzraum a) entsprechenden Vektoren ~hΩ werden
dann bezüglich der spektralen Feldeinhüllenden |Ẽ1 (Ω) | des Eingangslaserimpulses kor-
rigiert. Diese zweite Korrektur kann nicht größer sein als die erste, weshalb eine Iteration
immer zu einer Verbesserung und der Annäherung an einen stabilen Endzustand führt.
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Zu Beginn einer Iteration des Algorithmus werden die Beträge aller Vektoren ~gΩ

über die spektralen Feldamplituden des Eingangslaserimpulses |Ẽ1 (Ω) | festgelegt.

Deshalb müssen alle möglichen Phasenlagen eines Vektors ~gΩ in Abb. 2.2 a) einen

Kreis mit dem Radius |Ẽ1 (Ω) | bilden. Ein mittels Gl. 2.4 im Zeitraum erhaltener

Vektor ~gt wird im Allgemeinen in seinem Betrag von der gewünschten Zielamplitude

|Ẽ2(t)| abweichen. Durch Addition eines Vektors ~vt erhält man den in seinem Betrag

korrigierten Vektor ~ht.

Da bei dieser ersten Korrektur die Phase Θ (t) erhalten bleibt, gilt ~gt‖~vt und ~vt‖~ht.
Werden alle Vektoren ~gt in gleicher Weise in ihren Beträgen modifiziert, so ergeben

sich im Frequenzraum analog zu Gl. 2.5 die korrespondierenden Vektoren

~hΩ = F−1{~ht} . (2.6)

Diese können wiederum in ihrem Betrag von der vorgegebenen Amplitude |Ẽ1 (Ω) |
abweichen. Sie müssen deshalb mittels der Vektoren ~dΩ korrigiert werden (2. Kor-

rektur). Wegen der Linearitätseigenschaft der Fourier-Transformation gilt dabei

~hΩ = F−1{~gt + ~vt} (2.7)

~hΩ = F−1{~gt} + F−1{~vt} . (2.8)

Aufgrund Gl. 2.5 folgt daraus

~hΩ = ~gΩ + ~vΩ (2.9)

~vΩ = F{~vt} . (2.10)

An dieser Stelle empfiehlt sich, ohne Beschränkung der Allgemeinheit, die Nutzung

der Fourier-Transformation bezüglich der absoluten Frequenz ν = Ω/2π, um das

Auftreten unübersichtlicher Vorfaktoren zu vermeiden. Damit ergibt sich aus dem

Parseval-Theorem
∫ ∞

−∞

|~vt|2 dt =

∫ ∞

−∞

|~vν |2 dν . (2.11)

Wegen ~gt‖~vt gilt
∫ ∞

−∞

|~vt|2 dt =

∫ ∞

−∞

(

|~gt| −
∣

∣

∣
Ẽ2(t)

∣

∣

∣

)2

dt . (2.12)

Daher können beide Seiten der Gl. 2.11 in gleicher Weise als Maß für die Abweichung

der approximierenden Funktion von der Zielfunktion im Zeitraum dienen.

Entsprechend des Beweises in Abb. 2.3 (vgl. Abb. 2.2 a)) gilt immer |~dν | ≤ |~vν |,
woraus folgt, dass auch

∫∞

−∞
|~dν |2dt ≤

∫∞

−∞
|~vν |2dt gilt .

Das bedeutet, dass die zweite in einer Iteration durchgeführte Korrektur kleiner

gleich der ersten Korrektur ist.



ITERATIVER FOURIER-TRANSFORMATIONSALGORITHMUS 29

x   y

h
n

g
n

v
nd

n

.

Abb. 2.3: Es gilt |~dν |2 = |~vν |2 − y2 + x2.

Mit x ≤ y folgt daraus |~dν | ≤ |~vν |.

Deshalb kann eine Iteration nur zu einer Verbesserung und zu einer Annäherung an

einen stabilen Zustand führen.

Wie bei allen Optimierungsalgorithmen kann ein solcher Zustand aber immer auch

ein lokales Optimum sein. Bei numerischen Implementierungen des Algorithmus ist

zu beachten, dass infolge der diskretisierten Feldverläufe und endlichen Zeit- und

Frequenzfenster Störungen der strengen Konvergenz auftreten können, die die gene-

relle Einsatzfähigkeit des Algorithmus aber nicht einschränken.

2.4 Anwendungsbeispiele

Die Anwendung des Algorithmus soll anhand des folgenden Beispiels näher erläutert

werden: Ein bandbreitebegrenzter Laserimpuls mit einer Bandbreite von 25 nm

(FWHM) bei einer Zentralwellenlänge von 800 nm soll so phasenmoduliert werden,

dass eine Sequenz von fünf Impulsen entsteht, wobei jeweils die Spitzenintensität

eines Teilimpulses 50 % derjenigen des Vorgängerimpulses entsprechen soll.

Abb. 2.4 a) zeigt den angenommenen Ausgangslaserimpuls mit ca. 40 fs Dauer,

die angestrebte Impulssequenz und den mit Hilfe des Algorithmus gefundenen, ap-

proximierenden Impulsverlauf. Die zugehörige Phasenmodulation in Bezug auf das

Impulsspektrum ist in Abb. 2.4 b) dargestellt. Die Wirkung einer solchen Phasen-

struktur im Zeitraum ist mit derjenigen vergleichbar, die ein Gitter mit asymmetri-

schem Teilungsprofil (blazed grating) bei der räumlichen Beugung entfaltet [87].

Wie Abb. 2.5 zeigt, ist der Algorithmus in der Lage, schon nach etwa 150 Itera-

tionen einen komplexen Phasenverlauf zu ermitteln, der die als Ziel angenommene

Impulssequenz sehr gut approximiert.

Weitere Beispiele für theoretische Approximationen vorgegebener zeitlicher Inten-

sitätsverläufe sind in Abb. 2.6 dargestellt.

Ein Vergleich des Algorithmus mit alternativen Ansätzen, wie einem GA oder SA-

Verfahren, zeigt, dass der Algorithmus bei durchaus vergleichbaren Ergebnissen um

mindestens ein bis zwei Größenordnungen schneller konvergiert als die alternativen

Ansätze [119]. Rundquist et al. [126] gelangten später unabhängig zur gleichen

Erkenntnis und setzten den Algorithmus erfolgreich zur Impulsformung ein.
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Abb. 2.4: Anwendungsbeispiel: a) Eingangslaserimpuls, Zielfunktion und vom Algo-
rithmus ermittelter approximierender Impulsverlauf. Die Verläufe sind auf die Spitzen-
intensität des Eingangslaserimpulses I0 normiert. b) Vom Algorithmus nach etwa 150
Iterationen ermittelter Phasenverlauf und das angenommene Impulsspektrum mit 25 nm
Halbwertsbreite. Der Zielimpuls besteht aus fünf Teilimpulsen, deren Abstand jeweils
150 fs beträgt. Die Spitzenintensität eines Teilimpulses soll jeweils 50 % derjenigen des
Vorgängerimpulses betragen.

Abb. 2.5: Fortschritt bei der Verringerung des mittleren quadratischen Fehlers zwischen
der Zielfunktion und dem approximierenden Impulsverlauf mit wachsender Iterationszahl
für das in Abb. 2.4 gezeigte Beispiel. Die Kurve ist auf den Startwert normiert. Der
Ausgangspunkt ist ein bandbreitebegrenzter Impuls.

Die Schnelligkeit des Algorithmus macht ihn besonders interessant für die Berech-

nung von Phasenmodulationen zur Erzeugung komplexer raumzeitlicher Impulsfor-

men. Abb. 2.7 zeigt entsprechende Beispiele der zweidimensionalen Impulsformung

[73]. Wichtige Anwendungen solcher Impulsformen sind die Erzeugung und Kontrolle

kohärenter Phonon-Polariton-Anregungen in ionischen Kristallen [127].
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Abb. 2.6: Beispiele für Anwendungen des Algorithmus zur theoretischen Approximation
verschiedener vorgegebener zeitlicher Intensitätsverläufe durch Phasenmodulation eines
bandbreitebegrenzten Impulses von etwa 50 fs Halbwertsdauer: Approximation a) eines
gestreckten Impulses von 400 fs Halbwertsdauer, b) eines Doppelimpulses und c) eines
Dreifachimpulses mit linear ansteigender Intensität der Teilimpulse [119].
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Abb. 2.7: Experimentelle Anwendung des Algorithmus [119] durch Vaughan et al.

[73] zur Erzeugung benutzerdefinierter, zweidimensionaler Impulsformen (a),(b). Durch
binäre Phasenmuster wurde die pseudozufällige Impulsform (c) erzeugt. Dargestellt sind
jeweils die Kreuzkorrelationen der Impulsformen.



Kapitel 3

Dispersionskontrolle

phasenmodulierender Resonatoren

3.1 Einführung

Ein Hauptanwendungsgebiet phasenmodulierender Impulsformer ist die Dispersions-

kontrolle, wobei das Ziel im Allgemeinen in der bestmöglichen Impulskompres-

sion am Ausgang oder an bestimmten Punkten eines optischen Systems besteht

[17, 18, 19,20,21,22].

Dazu wurden bislang mit den Impulsformern meist einfache, durch Taylor-Reihen

bis zur vierten Ordnung (vgl. Gl. 1.29) beschreibbare Phasenmodulationen erzeugt,

um beispielsweise die Restdispersion konventioneller Strecker-Kompressor-Kombina-

tionen in CPA-Verstärkern zu minimieren [23,24,25,26,27,28,29].

Es existieren allerdings auch lineare optische Komponenten, die eine wesentlich kom-

pliziertere Dispersionsstruktur aufweisen. Beispiele hierfür sind phasenmodulieren-

de Resonatoren, deren bekanntester Vertreter das Gires-Tournois-Interferometer

(GTI) ist [96].

Phasenmodulierende Resonatoren werden schon seit längerem zur Kompression ultra-

kurzer Laserimpulse eingesetzt [96, 128, 129, 130, 131, 98]. Dazu werden aber bislang

ausschließlich Ausführungen verwendet, deren freier Spektralbereich größer ist, als

die Bandbreite der Laserimpulse1. In diesem Fall reduziert sich die effektiv wirksame

Phasenmodulation im Wesentlichen auf eine zweite und eine dritte Dispersionsord-

nung.

Im folgenden Kapitel soll nun dargestellt werden, dass mittels hochauflösender, pha-

senmodulierender Impulsformer auch eine Dispersionskontrolle phasenmodulieren-

1Dieses Konzept stammt ursprünglich aus dem Bereich der Radartechnik, in dem dispersive
Laufzeitketten zur Impulsformung eingesetzt werden, deren Verzögerungszeiten den Impulslängen
entsprechen [88,132]

33
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der Resonatoren möglich ist, deren freier Spektralbereich deutlich kleiner ist als

die Laserbandbreite. Dazu wird erstmals ein vorkompensierter Impulszug mit ei-

nem GTI komprimiert [133]. Weiterhin wird experimentell gezeigt, dass auch eine

Vorkompensation von GTI-Sequenzen möglich ist.

3.2 Gires-Tournois-Interferometer (GTI)

3.2.1 Beschreibung der Phasenmodulation

Ein ideales GTI [96, 81] entspricht dem Spezialfall eines Fabry-Perot-Interfero-

meters (FPI) [87], bei dem einer der beiden Resonatorspiegel eine Reflektivität von

exakt 1 besitzt. Dieses Interferometer wird daher ausschließlich in Reflexion betrie-

ben. Da alle Spektralkomponenten eines auftreffenden Laserimpulses in ihren Ampli-

tuden gleichermaßen unverändert reflektiert werden, wirkt dieser Interferometertyp

rein phasenmodulierend.

q q

r2~

r1~ r1~ ...~t2

~t1
~t1

e-ij e-ij
n

M1

Strahlteilersubstrat

D

M2

~ ~~ ~ ~~~ r2 +t t r t t2 1 1 2 1e        + e           + ...
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M2 M2
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Abb. 3.1: Vielstrahlinterferenz am GTI: Die einfallende Welle Ẽi wird vom Strahlteiler
M1 teilweise direkt reflektiert, während der transmittierte Anteil in den von M1 und
dem Vollspiegel M2 gebildeten Resonator der Dicke D eingekoppelt wird. Dieser Anteil
läuft unter einem Winkel θ im Resonator um und wird schrittweise wieder ausgekoppelt.
Nacheinander ausgekoppelte Teilwellen sind aufgrund unterschiedlicher optischer Wege
jeweils um δ+φM2

phasenverzögert, wobei φM2
die Phasenverschiebung bei der Reflexion

an M2 ist. Die Überlagerung aller vom GTI ausgehenden Teilwellen bildet die ausfallende
Welle Ẽr. Die komplexen Reflexionskoeffizienten des Strahlteilers für Amplituden sind
r̃l, die entsprechenden Transmissionskoeffizienten t̃l, wobei l = 1 den Einfall von der
Resonatorkavität und l = 2 den Einfall vom Strahlteilersubstrat her bezeichnet. Die
Brechzahl im Resonator ist n.

In Abb. 3.1 sind die Verhältnisse bei der Vielstrahlinterferenz an einem GTI dar-

gestellt. Eine einfallende monochromatische Welle Ẽi(Ω) wird zunächst an einem

verlustfreien Strahlteiler M1 in einen reflektierten und einen transmittierten Anteil
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aufgeteilt. Letzterer wird in den vom Strahlteiler M1 und einem vollständig reflek-

tierenden Spiegel M2 gebildeten Resonator eingekoppelt und nach jedem Umlauf

teilweise wieder ausgekoppelt. Die Überlagerung aller ausgekoppelten Teilwellen bil-

det die insgesamt vom GTI reflektierte Welle Ẽr(Ω). Da im idealen GTI keine Ver-

luste auftreten, haben die Amplituden der ein- und auslaufenden Wellen gleiche

Beträge. Verluste oder Dispersionseffekte infolge des zweimaligen Durchgangs durch

das Strahlteilersubstrat können beim in Abb. 3.1 dargestellten GTI separat betrach-

tet werden und sind deshalb hier vernachlässigt. Die Länge des Resonators ist D und

das Medium in ihm besitzt die Brechzahl n. Der interne Einfallswinkel der Welle

im Resonator ist θ. Der Strahlteiler M1 besitzt komplexe Transmissionskoeffizienten

t̃l und Reflexionskoeffizienten r̃l, die auch etwaige Phasenverschiebungen enthalten.

Der Index l = 1, 2 gibt an, ob der Übergang vom Strahlteilersubstrat her erfolgt

(l = 2) oder nicht (l = 1). Der vollständig reflektierende Spiegel verursacht bei jeder

Reflexion eine Phasenverschiebung ϕM2 . Abgesehen von den Phasenverschiebungen

an M1 und M2 besitzen zwei aufeinander folgende, vom Resonator ausgehende Teil-

wellen eine relative Phasenverzögerung [134] von

δ = 2Dn
ω0 +Ω

c0
cos θ , (3.1)

wobei ω0 die zentrale und Ω die relative Kreisfrequenz im Laserspektrum ist.

Die Größen δ, ϕM2 , r̃l, t̃l, θ und n sind prinzipiell frequenzabhängig. Sie werden hier

aber der Übersichtlichkeit halber nicht als Funktionen von Ω formuliert, zumal sie,

bis auf δ, nur eine geringe Frequenzabhängigkeit im Bereich üblicher Laserbandbrei-

ten zeigen.

Demnach gilt für die reflektierte Welle

Ẽr(Ω) = Ẽi(Ω) ·
(

r̃2 + t̃1t̃2e
−i(δ+ϕM2

)

∞
∑

m=0

r̃m1 e−im(δ+ϕM2
)

)

(3.2)

= Ẽi(Ω) ·
(

r̃2 + t̃1t̃2e
−i(δ+ϕM2

) 1

1 − r̃1e
−i(δ+ϕM2

)

)

(3.3)

= Ẽi(Ω) · r̃2 +
(

t̃1t̃2 − r̃1r̃2
)

e−i(δ+ϕM2
)

1 − r̃1e
−i(δ+ϕM2

)
. (3.4)

Zur weiteren Vereinfachung der Beziehung müssen die in Abb. 3.2 dargestellten gene-

rellen Verhältnisse bei der Teilung einer Welle an einem verlustfreien, aber ansonsten

beliebigen Strahlteiler betrachtet werden, für den gilt r̃l + t̃l = 1. Dies schließt auch

dielektrische Vielschichtsysteme ein, die komplizierte, frequenzabhängige Phasenver-

schiebungen verursachen können.

Wird die Wellenausbreitung bei einem solchen linearen optischen System zeitlich um-



DISPERSIONSKONTROLLE PHASENMODULIERENDER RESONATOREN 36

r2~

~t2

a) 1 ~ ~ r2*~

~t2*

~

~

~

~~ ~

r r t t2 2 2 1* + * = 1

r t r t2 2 1 2* + *= 0

b)

Abb. 3.2: a): Eine Welle der Amplitude 1 wird durch einen rückseitenentspiegelten,
verlustfreien Strahlteiler in einen von der Substratseite des Strahlteilers reflektierten Am-
plitudenanteil r̃2 und einen transmittierten Amplitudenanteil t̃2 aufgeteilt. b): Wird die
Zeitrichtung dieses Vorgangs umgekehrt, so müssen diese Anteile derart transmittiert und
reflektiert werden, dass sich wieder der Ausgangszustand ergibt. Die komplexen Konju-
gationen sind notwendig, da Phasenverzögerungen auf dem Hinweg die Rolle von Phasen-
vorläufen auf dem Rückweg übernehmen.

gekehrt, müssen sich die transmittierten und reflektierten Anteile derart überlagern,

dass der Ausgangszustand wieder erreicht wird. Hierbei ist zu beachten, dass bei

einer derartigen Zeitumkehr die Phasenverzögerung einer Welle in einen Phasenvor-

lauf umgewandelt wird. Dies wird durch die Verwendung der komplex konjugierten

Amplitudenreflexions- und -transmissionskoeffizienten des Hinweges berücksichtigt.

Aus diesen Betrachtungen resultieren die Beziehungen

r̃∗2 r̃2 + t̃∗2t̃1 = 1 (3.5)

r̃2r̃
∗
2 + t̃2t̃

∗
1 = 1 (3.6)

r̃∗2 t̃2 + r̃1t̃
∗
2 = 0 (3.7)

r̃2t̃
∗
2 + r̃∗1 t̃2 = 0 . (3.8)

Aus Gl. 3.5 und 3.6 folgt

t̃2t̃
∗
1 − t̃∗2t̃1 = 0 . (3.9)

Unter Verwendung von Gl. 3.6 bis 3.9 erhält man die wichtige, auch als verallgemei-

nerte Stokessche Reversibilitätsbedingung [135] bezeichnete Beziehung

t̃2t̃1 − r̃2r̃1 =
t̃2

t̃∗2
= ei arg(t̃2) = − r̃2

r̃∗1
. (3.10)

Damit ergibt sich für die Transferfunktion eines beliebigen GTI aus Gl. 3.4

H̃GTI(Ω) = |H̃GTI(Ω)|e−i∆ΦGTI(Ω) =
Ẽr(Ω)

Ẽi(Ω)
(3.11)

=
r̃2 − r̃2

r̃∗1
e−i(δ+ϕM2

)

1 − r̃1e
−i(δ+ϕM2

)
. (3.12)
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Dabei können M1 und M2 auch durch komplizierte dielektrische Vielschichtsysteme

mit nennenswerter eigener Dispersion realisiert sein.

Es lässt sich leicht prüfen, dass mit Gl. 3.12 weiterhin die Bedingung für eine ver-

lustfreie Reflexion, |H̃GTI(Ω)|2 ≡ 1, erfüllt ist.

Sollen dispersionsarme dielektrische Vielschichtsysteme mit hochbrechenden Deck-

schichten als Reflektoren in einem Resonator eingesetzt werden, der selbst mit einem

niedrigbrechenden Medium gefüllt ist, so können für TE - bzw. s-polarisierte Wellen

näherungsweise die folgenden Phasensprünge bei den Reflexionen an M1 und M2

angenommen werden [14]:

ϕM2 = π (3.13)

arg(r̃1) = ϕr̃1 = π (3.14)

arg(r̃2) = ϕr̃2 = 0 (3.15)

Daraus folgt r̃2 = −r̃1 = −r̃∗1 und Gl. 3.12 vereinfacht sich zu

H̃GTI(Ω) =
−r̃∗1 − e−iδ

1 + r̃1e−iδ
. (3.16)

Aus Gl. 3.16 erhält man dann unter Verwendung der Intensitätsreflektivität des

Strahlteilers R = |r1|2 die für die meisten Zwecke ausreichende Beschreibung der

durch ein GTI verursachten Phasenmodulation [96,98,81]:

∆ΦGTI (Ω) = arctan

(

(R− 1) sin δ

2
√
R− (R + 1) cos δ

)

(3.17)

Da das Vorzeichen des Quotienten keine eindeutige Zuordnung der Phase zu einem

Quadranten der komplexen Zahlenebene erlaubt, kann die bei einfacher Ausführung

der Gl. 3.17 erhaltene Phasenfunktion Unstetigkeiten enthalten. Sind beispielsweise

der Zähler und der Nenner des Arguments des Arkustangens negativ, so dürfen diese

Vorzeichen nur gekürzt werden, wenn dies durch ein Hinzufügen von +π oder −π
zur resultierenden Phase berücksichtigt wird.

Werden aber die Vorzeichen von Real- und Imaginärteil hinsichtlich der Phasenlage

in der komplexen Zahlenebene korrekt interpretiert und auch 2π-Sprünge entfernt,

so kann der Phasenverlauf stetig gemacht werden.

Abb. 3.3 a) zeigt die theoretische Phasenmodulation durch ein GTI als Funktion

der Phasenverzögerung δ für verschiedene, aber über den gesamten Spektralbereich

konstante Strahlteilerreflektivitäten R. Zur Vereinfachung wird angenommen, dass

die Brechzahl des Resonatormediums und der interne Winkel über den betrachteten

Spektralbereich ebenfalls konstant sind. Die Phasenverzögerung δ ist auf eine belie-
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bige Interferenzordnung m bezogen.

Offensichtlich bestehen die Phasenmodulationen immer aus einem festen linearen

Anteil und aus Modulationen, deren Amplituden mit der Strahlteilerreflektivität

zunehmen.

Abb. 3.3: a) Theoretische Phasenmodulation eines GTI als Funktion der Phasenverzöge-
rung δ für verschiedene Strahlteilerreflektivitäten R. Die Phasenverzögerung δ ist hier-
bei auf die m-te Interferenzordnung des Interferometers bezogen. Das Resonatormedium
wurde als dispersionsfrei angenommen und die Phasenverläufe wurden stetig gemacht. b)
Theoretische Phasenmodulationen nach Subtraktion des linearen und konstanten Pha-
senanteils, die nur noch Informationen über die Form, aber nicht mehr über die zeitliche
Verzögerung des Impulszuges enthält.

Betrachtet man Abb. 3.3 und Gl. 3.17 für den Grenzfall R = 0, so erkennt man, dass

die Phasenmodulation durch die Funktion δ−π beschrieben wird. Dieser Zusammen-

hang gilt prinzipiell auch für den Fall eines dispersiven Resonatormediums, wobei die

Funktion δ dann aber aufgrund der Wellenlängenabhängigkeit der Brechzahl n und

des internen Winkels θ eine zusätzliche Krümmung aufweist. Die zeitliche Verzöge-

rung eines Impulses entspricht der Ableitung des linearen Phasenanteils nach der

Kreisfrequenz Ω an der Stelle der Schwerpunktsfrequenz, die in den meisten Fällen

der Zentralfrequenz Ω = 0 entspricht. Daraus folgt im Rahmen der obigen Näherung

τGTI =
∂δ

∂Ω

∣

∣

∣

∣

Ω=0

≈ 2Dn cos θ

c0
. (3.18)

Das bedeutet, dass die Impulsverzögerung am GTI für alle Strahlteilerreflektivitäten

R < 1 konstant ist und der Resonatorumlaufzeit τGTI entspricht. Im Grenzfall R = 1

tritt erwartungsgemäß keine Verzögerung auf, da die Phasenmodulation in eine Stu-

fenfunktion übergeht, die nach Entfernung von 2π-Sprüngen einer linearen Phase

mit Anstieg 0 gleichwertig ist.

Da die Impulsverzögerung und konstante Phasenanteile für die folgenden Betrach-

tungen ohne Bedeutung sind, bietet es sich an, die linearen und konstanten Phasen-
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anteile zu subtrahieren:

∆ΦGTI,τ (Ω) = ∆ΦGTI (Ω) −Ω τGTI + π (3.19)

Abb. 3.3 b) zeigt die so gewonnenen theoretischen Phasenverläufe, die nur noch

Informationen über die Form des Impulszuges enthalten.

3.2.2 Impulszugkompression am GTI

Besteht die Möglichkeit, durch Phasenmodulation einen Impulszug zu erzeugen, des-

sen spektrale Phase der konjugierten Phasenantwort eines GTI entspricht, so kann

das GTI zur Kompression dieses Impulszuges verwendet werden. Im Zeitraum ent-

spricht dies der bemerkenswerten Möglichkeit, einen speziellen Impulszug erzeugen

zu können, der im GTI aufgesammelt und anschließend als einzelner, bandbreitebe-

grenzter Impuls emittiert wird.

3.2.2.1 Experimentelle Demonstration

Im Folgenden wird experimentell gezeigt, dass ein hochauflösender Impulsformer da-

zu geeignet ist, die zur Kompensation eines GTI benötigte Phasenmodulation mit

genügend hoher Qualität darzustellen. Abb. 3.4 zeigt den dazu verwendeten Auf-

bau: Ein hochauflösender, phasenmodulierender Impulsformer [101] (Jenoptik SLM-

S 640/12, vgl. Abschnitt 1.5) wird zum Aufprägen derjenigen Phase verwendet, die

durch das GTI wieder kompensiert werden kann. Das verwendete GTI besteht aus

einem nahezu 100 % reflektierenden Spiegel M2 und einem Strahlteiler M1 mit 68 %

Reflektivität. Der Abstand der Spiegel wurde mittels Glasfolien von circa 50 � m

Dicke festgelegt. Die Resonatorkavität selbst ist luftgefüllt. Die Laserimpulse wer-

den mit einem Titan-Saphir-Laseroszillator vom Typ MIRA 900 bei einer Zentral-

wellenlänge von 805 nm erzeugt. Die Bandbreite beträgt 25 nm und die Impulsdauer

38 fs (jeweils Halbwertsbreite).

Die Auswirkungen der durch den Impulsformer erzeugten Phasenmodulation auf die

Impulse nach der GTI-Reflexion wird mittels einer spektral aufgelösten Autokorre-

lation durch Erzeugung der zweiten Harmonischen (SHG-FROG) [112] untersucht.

Als erster Schritt wurde das GTI zwischen dem abgeschalteten Impulsformer und

dem FROG-Aufbau eingebracht, um Impulszüge zu erzeugen.

Abb. 3.5 zeigt das Ergebnis der FROG-Messung eines solchen Impulszuges. Der zeit-

liche Abstand zwischen zwei aufeinander folgenden Impulsechos beträgt etwa 350 fs.

Dies entspricht einer optischen Weglänge eines Resonatorumlaufs von 105 � m. Un-

ter Annahme der Hälfte dieses Wertes als Spiegelabstand D=52.5 � m und einer den

Herstellerangaben entsprechenden Reflektivität vonR ≈ 68 % wurde mittels Gl. 3.17
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Abb. 3.4: Aufbau zur Demonstration der Kompensierbarkeit eines GTI: M1 - Strahlteiler,
M2 - Vollspiegel,D - Resonatorspiegelabstand, θ - Einfallswinkel, FM - Klappspiegel, SHG
- Erzeugung der zweiten Harmonischen in einem 100 � m dicken BBO-Kristall, FROG -
frequenzauflösender Autokorrelator, F - BG-Filter zum Unterdrücken der Grundwelle,
PMT - Photoelektronenvervielfacher.

eine theoretische Kompensationsphase berechnet. Nach diesem ersten Ansatz wird

die Kompensationsphase noch hinsichtlich ihrer Parameter R und D optimiert.

Dies wird mit einem selbstlernenden Algorithmus erreicht, der eine Kombination

aus einer Simplex-Downhill -Methode und einem Simulated-Annealing-Algorithmus

ist [136]. Als Rückkopplungssignal wird die Energie der in einem 100 � m dicken BBO-

Kristall erzeugten zweiten Harmonischen verwendet. Dieses ist ein Zweiphotonen-

signal entsprechend Gl. 1.24, das mit der Annäherung an die bandbreitebegrenzte

Dauer ansteigt, da auch die Spitzenintensität ansteigt.

Um gegebenenfalls die Korrektur der spektralen Kalibrierung des Impulsformers zu

erlauben, wurde auch die Zentralfrequenz des Laserspektrums ω0 als zusätzlicher

optimierbarer Freiheitsgrad angeboten.

Die Resultate einer derartigen Optimierung bestätigen die mit D = 52.1 � m und

R =68.2 % zuvor gemachten Annahmen.

Abb. 3.6 zeigt das Ergebnis der FROG-Messung für eine erfolgreiche Kompression

des vorkompensierten Impulses durch das GTI. Das Spektrum der zweiten Harmoni-

schen ist nun eindeutig geglättet und die Impulsechos werden effizient unterdrückt,

so dass ihre Intensitäten kleiner 0.9 % der Spitzenintensität des Impulses sind.

Abb. 3.7 zeigt das Spektrum der Fundamentalen a) vor und b) nach dem GTI, sowie

c) die optimierte Kompensationsphase. Die nahezu identischen Fundamentalenspek-

tren bestätigen, dass die Verluste bei den Resonatorumläufen vernachlässigbar klein

sind und das Interferometer tatsächlich eine reine Phasenmodulation erzeugt.

Das Verhältnis der maximalen spektralen Intensitäten in den FROG-Diagrammen

(Abb. 3.5 und 3.6) von etwa 1:2 wird hauptsächlich durch die Spektrometerauflösung

von etwa 1 nm festgelegt.

Die Integration aller Spektralkomponenten für jede Verzögerungszeit τ in den FROG-

Diagrammen ergibt Autokorrelationsfunktionen (vgl. Abschnitt 1.7), die in sehr

guter Übereinstimmung mit dem für R = 68 % theoretisch erwarteten Spitzen-
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Abb. 3.5: Ergebnis einer SHG-FROG-Messung für einen am GTI reflektierten, zuvor
bandbreitebegrenzten Impuls. Die Projektionen zeigen das modulierte Spektrum der zwei-
ten Harmonischen bei einer Verzögerungszeit τ =0 und die zeitliche Verteilung der maxi-
malen spektralen Intensitäten (vgl. Abb. 1.4). Für unsere Bedingungen entspricht letztere
der Autokorrelationsfunktion des durch das GTI erzeugten Impulszuges.

Abb. 3.6: Ergebnis einer SHG-FROG-Messung für einen vorkompensierten Impuls nach
der Reflexion am GTI. Die Intensitäten sind bezüglich der Spitzenintensitäten in Abb.
3.5 normiert.

intensitätsverhältnis von 1:1.5 stehen.

Es ist zu beachten, dass die in Abb. 3.5 und 3.6 auf die Zeitachse projizierten spek-

tralen Spitzenintensitäten in ihrer Form den erwähnten Autokorrelationsfunktionen

entsprechen, da die Einhüllenden der Spektren zu jedem Zeitpunkt Gauss-förmig

sind und deshalb das Integral proportional zur Spitzenintensität ist.

Bei der demonstrierten Kompression zeigt sich, dass die Strahlteilerreflektivität R

bei der Abstimmung der Kompensationsphasenparameter auf die tatsächlichen Ver-
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Abb. 3.7: Fundamentalenspektrum a) vor und b) nach der Reflexion am GTI. Die Kurve
c) zeigt die optimierte Kompensationsphase. Der bezüglich der Frequenz lineare Phasen-
anteil wurde subtrahiert, da eine Kompensation der Impulsverzögerung im Interferometer
nicht beabsichtigt ist (vgl. Abb. 3.3).

hältnisse eine untergeordnete Rolle spielt. Hierbei genügen Genauigkeiten von eini-

gen Prozent. Im Gegensatz dazu müssen die Resonatorlängen D mindestens bis auf

10 nm genau abgestimmt werden, um eine befriedigende Kompression zu erreichen.

Um dies zu veranschaulichen, wurde in Abb. 3.8 die theoretische Abhängigkeit eines

Zweiphotonensignals entsprechend Gl. 1.24 von der Übereinstimmung der wirklichen

und der vorkompensierten Resonatorlänge für ein konkretes Beispiel dargestellt. Dar-

in zeigt sich, dass das Signal stark oszilliert und zusätzlich eine Einhüllende existiert,

die die Amplituden der Oszillationen mit der Verstimmung abfallen lässt.

Die Oszillationen markieren unterschiedliche Ordnungen der Vielstrahlinterferenz

am GTI und besitzen deshalb Abstände, die der halben Zentralwellenlänge entspre-

chen. Der Bereich einer konstruktiven Interferenz besitzt in diesem Fall eine Halb-

wertsbreite von etwa 45 nm, was in guter Übereinstimmung mit den experimentell

beobachteten Genauigkeitsanforderungen für eine akzeptable Abstimmung steht.

Die komplizierte, nichtmonotone Struktur der in Abb. 3.8 gezeigten Abhängig-

keit begründet, warum so aufwändige Algorithmen, wie eine Kombination aus ei-

ner Simplex-Downhill -Methode und einem Simulated-Annealing-Algorithmus für die

Optimierung der Phasenparameter eingesetzt werden müssen.

Aus Gl. 1.16 folgt, dass eine komplexe Konjugation des spektralen Feldes eines Im-

pulses einer Umkehr seines zeitlichen Intensitätsverlaufs entspricht. Zur Vorkompen-

sation eines GTI müssen also Impulszüge erzeugt werden, die den zeitlich umgekehr-

ten Impulszügen entsprechen, die bei der Reflexion bandbreitebegrenzter Impulse am

GTI entstehen würden.

Dies bedeutet aber auch, dass notwendigerweise eine unendliche Anzahl von
”
Vor“-

Echos zu erzeugen wäre, was aber nicht möglich ist.
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Abb. 3.8: Theoretische Abhängigkeit des Zweiphotonensignals von der Abstimmung des
Parameters D einer GTI-Kompensationsphase auf die als Beispiel angenommene Reso-
natorlänge von 50 � m eines zu kompensierenden GTI. Teil a) zeigt die Einhüllende der
Abhängigkeit im Bereich 0. . . 200 � m, Teil b) den exakten Verlauf innerhalb des in Teil
a) durch gestrichelte Linien markierten Bereichs. Die Reflektivitätsparameter waren für
das GTI und die Kompensationsphase jeweils R = 38.2 %. Die angenommenen, Gauss-
förmigen Impulse besitzen eine bandbreitebegrenzte Halbwertsdauer von 50 fs und eine
Zentralwellenlänge von 800 nm.

In unserem Fall begrenzt die endliche Auflösung des räumlichen Lichtmodulators das

für Vorimpulserzeugung zugängliche Zeitfenster [110]. Die Kompensationsqualität

ist zwar durch Erhöhung der Auflösung beliebig steigerbar, aber es kann prinzipiell

keine perfekte Kompensation erzielt werden.

Glücklicherweise entschärft der exponentielle Abfall der Echoamplituden dieses Pro-

blem weitgehend. Trotzdem ist es notwendig, einen hochauflösenden Impulsformer zu

verwenden, der die Asymmetrie innerhalb einer Periode der kompensierenden Pha-

senmodulation in ausreichender Qualität wiedergeben kann (vgl. Abb. 3.7). Dies ist

notwendig um einen einseitigen Impulszug erzeugen zu können, der nur aus
”
Vor“-

Echos und dem direkten Reflex besteht.

3.2.2.2 Auflösungsbedingung

In diesem Abschnitt soll untersucht werden, welche GTI mit einem Impulsformer

gegebener spektraler Auflösung noch mit befriedigender Qualität kompensiert wer-

den können.

Voraussetzung einer ausreichenden Kompensation ist, dass der Impulsformer zumin-

dest in der Lage ist, die steilsten Anstiege im benötigten Kompensationsphasenver-

lauf wiederzugeben. Aufgrund der 2π-Periodizität der Phase können Impulsformer

unter Verwendung von 2π-Sprüngen (wrapping) auch sehr steile lineare Phasen-
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verläufe darstellen. Die steilsten Anstiege sind diejenigen, bei denen die sich erge-

bende periodische Sprungfunktion die Nyquist-Frequenz erreicht, d.h. genau zwei

Abtastpunkte pro Periode vorliegen. Deshalb ist der größte darstellbare Phasenan-

stieg

Φ1,IF =
π

∆ΩIF

, (3.20)

wobei ∆ΩIF der spektralen Auflösung des Impulsformers entspricht.

Die zur Kompensation eines GTI benötigten Phasenanstiege erhält man durch die

Ableitung von Gl. 3.19:

∂∆ΦGTI,τ

∂Ω
= τGTI

(

R− 1

2
√
R cos δ −R− 1

− 1

)

(3.21)

Aus einer Extremwertbetrachtung folgt, dass die größten Anstiege an den Stellen

δ = 2πm,m = 0, 1, 2, ... vorliegen (vgl. Abb. 3.3 a) und b)). Damit ergibt sich für

die größte kompensierbare Resonatorumlaufzeit τMax die Bedingung

τMax ∆ΩIF = π

(

R− 1

2
√
R−R− 1

− 1

)−1

= π
1 −

√
R

2
√
R

. (3.22)

Eine weitere Bedingung für eine ausreichende Wiedergabe der Kompensationsphase

ist, dass die spektrale Auflösung des Impulsformers nicht kleiner sein darf, als der

kleinste Abstand zwischen zwei Extrema des Phasenverlaufs (vgl. Abb. 3.3 b)). Die

Lage der Extrema erhält man durch die Bestimmung der Nullstellen von Gl. 3.21:

δExt = 2πm± arccos
√
R, m = 1, 2, . . . (3.23)

Daraus folgt für den kleinsten Abstand zweier Extrema

∆δExt = 2 arccos
√
R . (3.24)

Dieser Abstand muss über Gl. 3.1 mit der spektralen Auflösung des Impulsfor-

mers ∆ΩIF korrespondieren, woraus Bedingungen für die maximal kompensierbare

Resonatorlänge DMax und, unter der Näherung eines dispersionsfreien Resonator-

mediums, für die Resonatorumlaufzeit τMax resultieren:

2DMax n cos θ

c0
∆ΩIF = 2 arccos

√
R (3.25)

τMax ∆ΩIF ≈ 2 arccos
√
R (3.26)

Abb. 3.9 zeigt für einen hochauflösenden Impulsformer [101] den aus den obigen

Begrenzungen resultierenden Bereich kompensierbarer GTI-Parameter. Es wird an-
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Abb. 3.9: Kompensierbarer GTI-Parameterbereich für einen hochauflösenden Impuls-
former mit einem aus 640 Streifen bestehenden räumlichen Lichtmodulator. Es wird ein
Laserspektrum von 25 nm Halbwertsbreite bei 800 nm Zentralwellenlänge angenommen.
Diese Halbwertsbreite soll etwa 1/3 des Modulators ausleuchten. Die Anstiegsbegrenzung
resultiert aus Gl. 3.22 und die Abtastbegrenzung aus Gl. 3.25.

genommen, dass im Impulsformer ein aus 640 Streifen bestehender räumlicher Licht-

modulator verwendet wird sowie ein Laserspektrum mit 800 nm Zentralwellenlänge

und 25 nm Halbwertsbreite. Diese Halbwertsbreite soll den Modulator zu etwa 1/3

ausleuchten. Weiterhin wird die spektrale Auflösung über den gesamten Modulator-

bereich als näherungsweise konstant betrachtet.

3.2.2.3 Optimale GTI-Parameter

Für die Applikation eines GTI als Kompressorelement ist es wünschenswert, dieses

dahingehend zu optimieren, dass das Verhältnis der Spitzenintensitäten von kom-

primiertem und unkomprimiertem Impuls maximal wird. Dazu betrachten wir die

Umkehrung der Kompression, d.h. die Erzeugung von phasenmodulierten Impulsen

am GTI, da hierbei das gleiche Verhältnis vorliegt.

Berechnet man den zeitlichen Intensitätsverlauf eines bandbreitebegrenzten Impul-

ses nach Reflexion am GTI und bestimmt dessen Maximalwert, so erhält man die in

Abb. 3.10 a) dargestellten Abhängigkeiten von der Resonatorlänge und der Strahl-

teilerreflektivität R.

Wie zu erwarten ist, oszilliert die Spitzenintensität, solange die Resonatorlänge D

kleiner ist, als die der Halbwertsimpulsdauer τH entsprechende geometrische Ausdeh-

nung des Impulses c0τH in Ausbreitungsrichtung. In diesem Fall ist der freie Spektral-

bereich des Interferometers kleiner als die Laserbandbreite und die den Resonator

verlassenden Teilimpulse können sich noch interferometrisch überlagern. Deshalb

entspricht eine Oszillationsperiode der halben Trägerwellenlänge.
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Abb. 3.10: a): Spitzenintensität des durch Reflexion am GTI modifizierten Impulses in
Abhängigkeit von der Resonatorlänge D und der Strahlteilerreflektivität R. Ausgegan-
gen wird von einem bandbreitebegrenzten, Gauss-förmigen Impuls mit einer Zentralwel-
lenlänge von 800 nm und einer Dauer von τH ≈ 50 fs. Die Resonatorlänge ist auf die
geometrische Ausdehnung dieses Impulses c0τH bezogen. b): Zeitliche Intensitätsverläufe
für eine Resonatordicke von 3

2c0τH in Abhängigkeit der Strahlteilerreflektivität R. Alle
Spitzenintensitäten sind bezüglich des Falls R = 100 % normiert.

Bei einer klassischen Anwendung eines GTI zur Dispersionskontrolle in einem Laser

[83] beträgt die Resonatordicke beispielsweise D = 0.15 · c0τH, wobei eine kleine

Strahlteilerreflektivität von R ≈ 3.5 % störende Intensitätsoszillationen bei der

Dispersionseinstellung vermindert.

Für Resonatorlängen

D > c0τH (3.27)

entstehen jedoch Züge weitgehend separierter Teilimpulse mit vernachlässigbarer ge-

genseitiger Überlappung. Die Spitzenintensitäten streben dabei Grenzwerten zu, die

nur noch von der gewählten Strahlteilerreflektivität R abhängen.

GTI, die die Bedingung Gl. 3.27 erfüllen, werden im Folgenden auch als dicke GTI

bezeichnet.

Für die Anwendung des GTI als Kompressorelement ist dieser Resonatorlängenbe-

reich von besonderem Interesse, da hier das Spitzenintensitätsverhältnis nicht mehr

von der genauen Einstellung der Resonatorlänge des GTI abhängt.

In einem solchen dicken GTI wird ein Laserimpuls zunächst am Strahlteiler als di-

rekter Reflex teilweise reflektiert. Der verbleibende Rest tritt in den Resonator ein

und läuft in diesem um, wobei bei jedem Umlauf jeweils ein durch die Transmission

T = 1 − R des teildurchlässigen Spiegels festgelegter Anteil den Resonator wieder

verlässt. Der Zeitabstand zwischen zwei aufeinander folgenden, den Resonator ver-

lassenden Impulsanteilen ist durch die Resonatorumlaufzeit τGTI festgelegt.

Auf diese Weise bildet sich nach dem direkten Reflex ein Zug von Impulsechos aus,

die in ihrer Spitzenintensität exponentiell abfallen. Aus der Betrachtung der Anzahl
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von Reflexions- und Transmissionsvorgängen lässt sich die relative Intensität jedes

einzelnen Teilimpulses im Impulszug bestimmen. Während für den direkten Reflex

gilt

Idirekt ∝ R , (3.28)

fällt die Spitzenintensität Im der Impulsechos (m = 1, 2, ..) exponentiell ab2 :

Im ∝ (1 −R)2Rm−1 (3.29)

Abb. 3.10 b) zeigt für ein dickes GTI die Abhängigkeit der Form des Impulszuges von

der Strahlteilerreflektivität R. Offensichtlich wird die Spitzenintensität für große R

durch die Intensität des direkten Reflexes bestimmt und nimmt direkt proportional

mit R ab. Für kleine R steigt die Spitzenintensität dann aber mit der Intensität des

ersten Impulsechos wieder an. Demnach gibt es eine Strahlteilerreflektivität, bei der

die Spitzenintensität des Impulszuges minimal wird.

Abb. 3.11 zeigt die mittels Gl. 3.28 und 3.29 berechneten Spitzenintensitäten des

direkten Reflexes und der folgenden vier Impulsechos in Abhängigkeit von der Strahl-

teilerreflektivität R.

Soll das Verhältnis der Spitzenintensitäten vor und nach einer Reflexion am GTI

optimiert werden, so muss R so gewählt werden, dass der direkte Reflex und das

erste Impulsecho die gleiche Spitzenintensität aufweisen. Dies ist der Fall, wenn

R =
3 −

√
5

2
(3.30)

gewählt wird.3

Mit einem einzelnen GTI kann somit im Bereich D > c0τH ein maximales Spitzen-

intensitätsverhältnis zwischen komprimiertem und unkomprimiertem Impuls von

1/R ≈ 2.6 erzielt werden [133].

Wie bei genauer Betrachtung von Abb. 3.10 a) zu erkennen ist, kann die Spitzenin-

tensität bei Verwendung dünner GTI für bestimmte Resonatorlängen etwas stärker

2Bei einem einzelnen Gauss-Impuls liegt aus Symmetriegründen der zeitliche Schwerpunkt
∫

I(t)t dt
∫

I(t) dt
immer an der Stelle t = 0. Nutzt man diese Tatsache zur Berechnung des zeitlichen

Schwerpunkts des aus Gauss-Impulsen bestehenden Impulszuges, so erhält man unter Verwendung
von Gl. 3.28 und 3.29 das mit Gl. 3.18 konsistente Ergebnis:

∫

I(t)t dt
∫

I(t) dt
=

∞
∑

m=1
Im m τGTI

Idirekt +
∞
∑

m=1
Im

=

∞
∑

m=1
(1 −R)2Rm−1 m τGTI

R+
∞
∑

m=1
(1 −R)2Rm−1

= τGTI

Offensichtlich ist der zeitliche Schwerpunkt des Impulszuges unabhängig von der Strahlteilerreflek-
tivität R und seine Position entspricht genau einer Resonatorumlaufzeit τGTI.

3Es ist anzumerken, dass das damit realisierte Verhältnis zwischen der Reflektivität (R =
38.2 %) und der Transmission (T = 61.8 %) dem Goldenen Schnitt entspricht.
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Abb. 3.11: Intensitäten des am GTI erzeugten direkten Reflexes und der Impulsechos in
Abhängigkeit von der Strahlteilerreflektivität R. Die niedrigste Spitzenintensität inner-
halb eines ganzen Impulszuges wird mit derjenigen Reflektivität erzielt, bei der der direkte
Reflex und das 1. Impulsecho die gleiche Spitzenintensität besitzen. Alle Intensitäten sind
auf die Intensität des einfallenden Impulses normiert.

abgesenkt werden als bei der Verwendung eines optimalen dicken GTI.

Dafür ist das dünne GTI allerdings nicht nur vorzukompensieren, sonder muss im

Gegensatz zu dicken GTI in seiner Resonatordicke D auch noch exakt auf des Laser-

spektrum abgestimmt sein. Wie Abb. 3.12 zeigt, würde die Spitzenintensität sofort

fast auf den maximal möglichen Wert ansteigen, wenn die Resonatordicke D nur

um Bruchteile eines � m vom optimalen Wert abweicht oder sich das Laserspektrum

entsprechend verschieben würde.

In Abb. 3.12 wird auch die Wirkung dicker und dünner GTI mit der eines typischen

dispersiven Spiegels [137] mit einer GVD von -100 fs2 verglichen. Man stellt fest,

dass nahezu 20 Reflexionen an einem solchen Spiegel benötigt würden, um eine ver-

gleichbare Spitzenintensitätsabsenkung zu bewirken. Diese hohe Zahl notwendiger

Reflexionen ist technisch ungünstig, hätte aber andererseits den Vorteil, dass die

Vorkompensation beispielsweise über den Strecker eines CPA-Systems realisierbar

wäre.

Somit ist gezeigt, dass vorkompensierte dicke GTI ein deutlich größeres Spitzen-

intensitätsverhältnis bei der Kompression ermöglichen als bekannte dispersive Spie-

gel und in diesem Zusammenhang technisch besser zu handhaben sind als dünne

GTI.
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Abb. 3.12: Vergleich zeitlicher Intensitätsverläufe von Impulsen nach Reflexion an ei-
nem dicken GTI mit optimaler Reflektivität, an dünnen GTI und nach 20 Reflexionen an
einem typischen dispersiven Spiegel mit einer GVD von -100 fs2. Ausgangspunkt ist ein
bandbreitebegrenzter Impuls mit einer Zentralwellenlänge von 800 nm und einer Halb-
wertsdauer von 50 fs.

3.3 Kompression mit GTI-Sequenzen

Da in der linearen Optik Phasenmodulationen wechselwirkungsfrei überlagert wer-

den können, muss das in Abschnitt 3.2.2 für ein GTI demonstrierte Verfahren auch

für eine Sequenz mehrerer GTI durchführbar sein. Allerdings hätte der vorkom-

pensierte Impuls eine wesentlich komplexere Struktur als bei einem einzelnen GTI.

Dies ist darin begründet, dass innerhalb des nun vorliegenden Mehrfachresonators

sekundäre Echos mit unterschiedlichen Verzögerungszeiten auftreten.

Trotzdem muss die Kompression eines solchen Impulses erreichbar sein, wenn die vor-

kompensierende Phasenmodulation die konjugierte Phasenantwort der GTI-Sequenz

in ausreichender Qualität wiedergibt.

Um dies zu demonstrieren, wird analog zum vorherigen Experiment zunächst ein

bandbreitebegrenzter Impuls durch eine GTI-Sequenz modifiziert und anschließend

mittels des Impulsformers eine Vorkompensation des Impulses durchgeführt.

Die GTI-Sequenz besteht aus zwei luftgefüllten GTI mit einer Strahlteilerreflekti-

vität von R = 38 % und Resonatorlängen von D1 = 9.5 � m und D2 = 52.9 � m.

Abb. 3.13 zeigt das Ergebnis einer FROG-Messung der Impulse nach der GTI-

Sequenz ohne und Abb. 3.14 mit Vorkompensation.

Wie erwartet, besitzt der von der GTI-Sequenz erzeugte Impulszug aufgrund von

Sekundärechos eine sehr komplizierte Struktur. Abb. 3.14 zeigt, dass es trotzdem

gelingt, den Impuls so vorzukompensieren, dass eine weitgehende Kompression nach

der GTI-Sequenz erzielt wird.
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Abb. 3.13: Ergebnis einer SHG-FROG-Messung des durch eine GTI-Sequenz erzeugten
Impulszuges. Die GTI-Sequenz besteht aus zwei luftgefüllten GTI mit einer Strahlteilerre-
flektivität von R = 38 % und Resonatorlängen von etwa D1 = 9.5 � m und D2 = 52.9 � m.

Abb. 3.14: Ergebnis einer SHG-FROG-Messung eines vorkompensierten Impulses nach
der Reflexion an der GTI-Sequenz.

Wie bei einem einzelnen GTI sind bei einer GTI-Sequenz die Resonatorlängen mit

einer Genauigkeit von mindestens 10 nm abzustimmen, während die Strahlteilerre-

flektivitäten R weitgehend unkritisch sind.

Soll die Vorkompensationsphase auf eine Sequenz von m GTI abgestimmt werden,

so müssen deshalb im Wesentlichen deren Resonatorlängen Dm optimiert werden.

Die Abhängigkeit des für eine Optimierung als Rückkopplungssignal geeigneten

Zweiphotonensignals entspricht somit näherungsweise einer m-dimensionalen Funk-

tion. Wird bezüglich des Punktes der optimalen Resonatorlängen (D1, D2,. . . , Dm)

eine einzelne Resonatorlänge variiert, so erhält man aus dieser m-dimensionalen

Funktion eine Schnittkurve, deren Struktur derjenigen in Abb. 3.8 entspricht.

Diese Schnittkurven zeigen das bereits diskutierte nichtmonotone Verhalten mit star-
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Abb. 3.15: Theoretisches Beispiel für eine selektive Kompression: a) Ein Laserimpuls
wird mit einer Phasenmodulation derart vorkompensiert, dass er in einer GTI-Sequenz mit
drei Resonatoren der Längen D1 = 40 � m, D2 = 50 � m und D3 = 60 � m komprimiert
wird. Mit anderen GTI-Sequenzen b)-d), die um 10 % abweichende Resonatorlängen
aufweisen, wird keine Decodierung erreicht. Gezeigt ist jeweils der zeitliche Verlauf des
codierten Impulses, sowie der nach dem ersten, zweiten und dritten GTI. Die Reihenfolge
der Resonatoren innerhalb einer GTI-Sequenz spielt für das effektive Kompressionsergeb-
nis keine Rolle.

ken Oszillationen. Trotzdem sind in einem gewissen Bereich um die optimale Re-

sonatorlänge nahezu vollständige Kompressionen erzielbar (Abb. 3.8 a)), wenn die

Resonatorlänge auf ein Oszillationsmaximum abgestimmt wurde (vgl. Abb. 3.8 b)).

Andererseits zeigt sich, dass bei Variation der Resonatorlängen um nur etwa 10 %

keine nennenswerte Kompression mehr erzielt wird, was anhand des in Abb. 3.15

dargestellten theoretischen Beispiels veranschaulicht wird.

In diesem wird die Kompression eines vorkompensierten Impulses durch eine GTI-

Sequenz von drei exakt abgestimmten Resonatoren (Abb. 3.15 a)) mit dem Ergebnis

verglichen, dass bei der Verwendung von GTI-Sequenzen mit um 10 % verstimmten

Resonatorlängen erzielt wird (Abb. 3.15 b)-d)). Offensichtlich tritt bei Verwendung

der verstimmten Resonatoren keine erkennbare Kompression mehr auf.

Demzufolge ist die Kompression mit GTI-Sequenzen als sehr selektiv zu betrachten.
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3.4 Anwendungen

3.4.1 Intensitätsverringerung

Die demonstrierte Möglichkeit, phasenmodulierte Impulszüge mittels geeigneter Re-

sonatorstrukturen komprimieren zu können, lässt sich beispielsweise zur Absenkung

von Spitzenintensitäten in optischen Systemen nutzen.

Dies soll im Folgenden anhand eines in Abb. 3.16 dargestellten Beispiels näher

erläutert werden:

Ein kurzer Laserimpuls von 50 fs Halbwertsdauer wird mit Hilfe eines Impulsformers

und eines Prismenstreckers so vorkompensiert, dass er nach Durchgang durch eine

optische Faser an deren Ausgang vollständig komprimiert ist. Unter Vernachlässi-

gung nichtlinearer Propagationseffekte wird zur Vorkompensation hauptsächlich eine

relativ große negative quadratische Phasenmodulation benötigt, die einer linearen

Frequenzmodulation entspricht. Der Prismenstrecker wird an sich nur benötigt, wenn

diese quadratische Phasenmodulation die Grenze des Arbeitsbereichs des Impuls-

formers überschreitet, d.h. bei ihrer Darstellung die Nyquist-Bedingung verletzt

würde. Diese Frequenzmodulation wird nun nach und nach in der Faser bis zu deren

Ausgang wieder abgebaut, wobei die Spitzenintensität bis zu ihrem Maximalwert

ansteigt. Soll nun der Faserausgang hinsichtlich der dort auftretenden Spitzenin-

tensitäten entlastet werden, so kann, entsprechend des in Abb. 3.16 dargestellten

Vorgehens, ein GTI nachgeschaltet werden, das ebenfalls mittels des Impulsformers

vorkompensiert wird. Abb. 3.17 zeigt theoretische Verläufe der Spitzenintensitäten

innerhalb der Faser für die Fälle mit und ohne Vorkompensation eines GTI.

Deutlich zu erkennen ist die für alle betrachteten Resonatorlängen D erreichte deut-

liche Absenkung der Intensitäten in den Teilen der Faser, in denen ansonsten die

lokale Spitzenintensität etwa 20 % des Maximalwerts überschreitet. In den übri-

gen Teilen der Faser können in Abhängigkeit von der verwendeten Resonatorlänge

D Intensitätsanhebungen auftreten. Diese sind darauf zurückzuführen, dass bei der

Überlagerung der Phasenmodulation zur Kompensation des GTI mit starken Fre-

quenzmodulationen die Teilimpulse derart gestreckt sein können, dass sie sich gegen-

seitig interferometrisch überlagern und Intensitätsüberhöhungen resultieren können

(vgl. Abschnitt 3.2.2.3). Für diese Anwendung sind sie jedoch ohne Bedeutung, da

sie im ungünstigsten Fall höchstens ebenfalls etwa 20 % des Maximalwerts der Inten-

sität in der Faser erreichen. Bei Wahl einer genügend großen Resonatorlänge kann

aber fast über die gesamte Faserlänge eine deutliche Intensitätsreduzierung erreicht

werden.

Soll diese Methode zur Intensitätsverringerung in einem CPA-Lasersystem [4] ge-

nutzt werden, beispielsweise um durch nachgeschaltete Kompressionsresonatoren
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Abb. 3.16: Vorschlag zur Anwendung des Verfahrens zur Spitzenintensitätsabsenkung
in einer vorkompensierten optischen Faser.

Abb. 3.17: Theoretische Spitzenintensitätsverläufe innerhalb einer entsprechend
Abb. 3.16 vorkompensierten optischen Faser mit und ohne Vorkompensation eines nach-
geschalteten GTI für verschiedene Resonatordicken D bei konstanter Strahlteilerreflek-
tivität R = 38.2 %. Es wird angenommen, dass die Faser aus Quarz (SQ 1) besteht,
eine Länge von 1 m besitzt und hinsichtlich aller Dispersionsordnungen vorkompensiert
ist. Die betrachteten Impulse haben eine Zentralwellenlänge von 800 nm und besitzen
eine bandbreitebegrenzte Halbwertsdauer von 50 fs. Die unterbrochene Linie markiert die
größte zu erwartende Intensitätsabschwächung um den Faktor 2.6.

die Gitter eines konventionellen Gitterkompressors zu entlasten, so sind folgende

Aspekte zu berücksichtigen:

Erstens ist, wie im Abschnitt 3.2.2.1 schon erwähnt, die Kompensationsqualität

immer durch die endliche spektrale Auflösung des verwendeten Impulsformers be-

grenzt. Dies bedeutet, dass prinzipiell immer auch
”
Reste“ von Impulsechos vorlie-

gen. Diese können als Vor- und Nachimpulse, besonders für bestimmte Anwendun-

gen in der Hochintensitätslaserphysik mit ultrakurzen Impulsen, problematisch sein.

Zu erwähnen sind hier vor allem die Plasma- und Röntgenstrahlungserzeugungs-

experimente, die sehr sensitiv gegenüber Vorimpulsen sind [138,8]. Im Einzelfall ist

demnach abzuwägen, ob die verfügbare spektrale Auflösung eine ausreichende Un-

terdrückung der Echos gewährleisten kann.
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Zweitens ist zu berücksichtigen, dass die erwähnten Intensitätsüberhöhungen infolge

der Überlagerung der GTI-Kompensationsphase mit starken Frequenzmodulationen

im Bereich des Verstärkers problematisch sein können.

Diese können beispielsweise über Selbstphasenmodulationseffekte zu periodischen

Amplitudenmodulationen führen, die eine Rekompression mit einem GTI verhin-

dern würden [104].

3.4.2 Adressierung und Codierung optischer Informationen

Die in Abschnitt 3.3 diskutierte Möglichkeit einer selektiven Kompression mit GTI-

Sequenzen lässt sich beispielsweise zur Adressierung und Codierung von Informatio-

nen in einem optischen Netzwerk nutzen.

Dazu ist das Konzept gemäß eines Vorschlags von Weiner et al. [52] für die Rea-

lisierung eines optischen Netzwerkes mit Codierungsteilung (code-division multiple-

access, CDMA) geeignet. Dabei codiert ein Sender ultrakurze Laserimpulse mit-

tels eines phasenmodulierenden Impulsformers und die Empfänger decodieren die

verschlüsselten Impulse durch Aufprägen der konjugierten Phasenmodulation. Die

decodierten und somit komprimierten Impulse werden dann mittels eines optisch

nichtlinearen Detektors mit Schwellwertverhalten registriert.

Weiner et al. [52] schlagen zur Decodierung die gleichen Impulsformer vor, wie sie

zur Codierung verwendet wurden.

Stattdessen könnten entsprechend Abb. 3.18 aber auch wesentlich einfachere und

effizientere GTI-Sequenzen zur Decodierung eingesetzt werden (vgl. Abschnitt 3.3).

phasenmodulierender
Impulsformer

nichtlineare
Detektoren mit

Schwellwertcharakteristik

´ N

N

1

2

3

GTI-Sequenzen
mit jeweils
Resonatorenm

Kompensationsphase für
GTI-Sequenz des Adressaten (hier Nr.1)

Teiler
für

EmpfängerN

0

1

0

...

0

Abb. 3.18: Anwendung der selektiven Kompression vorkompensierter Impulse in GTI-
Sequenzen zur Adressierung und Codierung in einem sternförmigen optischen Netzwerk.

Der Sender würde weiterhin aus einem Impulsformer bestehen, der die Impulse mit

derjenigen GTI-Kompensationsphase verschlüsselt, deren Parameter (D1,. . . , Dm)

exakt den Resonatorlängen in der GTI-Sequenz des gewünschten Empfängers ent-

sprechen.
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Bei diesem Empfänger würde der Impuls in gleicher Weise wie bei Verwendung von

Impulsformern komprimiert und mittels eines nichtlinearen Detektors mit Schwell-

wertverhalten registriert.

Alle Empfänger mit einem abweichenden Satz von Resonatorlängen verursachen

zusätzliche Phasenmodulationen, die die Spitzenintensität der Impulse weiter absen-

ken und die Detektoren nicht ansprechen lassen. Wie in Abschnitt 3.2.2 diskutiert,

reichen dazu Resonatorlängenvariationen von etwa 10 % aus.

Der Satz der Resonatorlängenparameter der Kompensationsphase (D1,. . . , Dm) hat

somit die Bedeutung einer Adresse im optischen Netzwerk.

Werden die Resonatorlängen der GTI, beispielsweise durch Verwendung piezoelek-

trischer Aktuatoren, variabel gestaltet, so lässt sich die Adressierung der Empfänger

zusätzlich dynamisch ändern.

Der Einsatz von GTI-Sequenzen zur Ersetzung aufwändiger Impulsformer ist prin-

zipiell auch in linearen optischen Netzwerken möglich [55].

Zu beachten ist, dass bei Verwendung nichtlinearer optischer Detektoren mit sehr

schmalen spektralen Akzeptanzen, wie z.B. dicker gepolter Kristalle, zusätzliche

Effekte auftreten können, bei denen auch nicht vollständig komprimierte Impulse

ein Ansprechen des Detektors auslösen können, wenn ihre Phasenmodulationen be-

stimmte Symmetrieeigenschaften aufweisen [54,55,139]. Diese Zusammenhänge wer-

den im Abschnitt 4.3 noch näher diskutiert.

3.4.3 GTI-Kompensation durch eine GTI-Sequenz

Könnte in den bisher vorgestellten Konzepten der phasenmodulierende Impulsformer

durch weniger aufwändige, effizientere, passive optische Elemente ersetzt werden, so

wäre dies für die technische Umsetzung von großem Vorteil (vgl. Abschnitt 1.5).

Hat man zwei gleiche GTI und variiert die Dicken geringfügig, so kann ein Zu-

stand erreicht werden, bei dem sich die Maxima der spektralen Phasenmodulati-

on des einen mit den Minima des anderen überlagern. Wegen des asymmetrischen

Phasenverlaufs innerhalb einer Periode kann so aber prinzipiell nur eine teilweise

Kompensation erzielt werden. Nimmt man jedoch weitere GTI hinzu, so kann die

Kompensation verbessert werden.

Die Parameter einer optimalen GTI-Sequenz können in folgender Weise bestimmt

werden: Zunächst wird nur ein kompensierendes GTI angenommen und in Abhängig-

keit seiner ParameterR undD die Spitzenintensität des resultierenden Laserimpulses

berechnet. Die Parameter für das erzielte Intensitätsmaximum werden übernommen

und zur GTI-Sequenz wird ein weiteres GTI hinzugefügt, dessen Parameter in der

gleichen Weise optimiert werden. Dieser Vorgang kann mehrfach wiederholt werden.
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Diese Methode ähnelt einer Fourier-Reihenentwicklung. Allerdings werden hier

nicht die Amplituden und Phasen von Sinusfunktionen zur Approximation einer an-

deren Funktion bestimmt, sondern Reflektivitäts- und Dickenparameter von GTI-

Phasenfunktionen.

Abb. 3.19: Simulierte Kompensation eines GTI durch eine GTI-Sequenz: Kurve A zeigt
das Spektrum des angenommenen bandbreitebegrenzten Eingangsimpulses mit 50 fs Halb-
wertsdauer und 800 nm Zentralwellenlänge. Kurve B zeigt die Phasenmodulation durch
ein einzelnes GTI (R0 =38.2 %, D0 =50 � m) und Kurve D den resultierenden zeitli-
chen Intensitätsverlauf. Kurve C zeigt die Wirkung einer nachgeschalteten Sequenz aus
drei GTI (R1 =22.5 %, D1 = 50.20 � m, R2 =2.5 %, D2 = 49.00 � m, R3 =7.5 %,
D3 = 100.20 � m) auf die Phasenmodulation und Kurve E auf den zeitlichen Intensitäts-
verlauf. Diese GTI-Sequenz erlaubt eine Impulskompression auf etwa 98 % der Eingangs-
intensität.

Abb. 3.19 zeigt das Ergebnis einer derartigen Berechnung, bei dem ein GTI durch

drei andere GTI nahezu vollständig kompensiert wird. Die resultierende zeitliche

Spitzenintensität beträgt etwa 98 % der Eingangsspitzenintensität und ist durch-

aus mit den mittels Impulsformern erzielten Ergebnissen vergleichbar. Durch Hin-

zunahme weiterer GTI ist dieser Wert prinzipiell noch steigerbar. Abb. 3.20 zeigt

die somit realisierbare Strecker-Kompressor-Kombination, die nur noch aus passiven

GTI-Elementen besteht.

Offensichtlich ist in den in diesem Kapitel vorgestellten Konzepten ein Ersatz des

Impulsformers durch GTI-Sequenzen möglich.

Damit wäre auch eine unproblematische GTI-Vorkompensation hochintensiver, ver-

stärkter Laserimpulse möglich. Abb. 3.21 zeigt ein damit realisierbares Konzept zur

Entlastung des Gitterkompressors eines CPA-Systems, bei dem die in Abschnitt 3.4.2

erwähnten möglichen Wechselwirkungen zwischen der GTI-Kompensationsphase und

dem Verstärkungsprozess ausgeschlossen werden.

Spielen die prinzipiell nicht vollständig behebbaren Vor- und Nachimpulse eine un-

tergeordnete Rolle (z.B. bei der Materialbearbeitung), so könnten damit beispiels-

weise die benötigten Abmessungen der Kompressorgitter verringert werden.
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Abb. 3.20: Strecker-Kompressor-Kombination, die ausschließlich durch GTI realisiert
ist. Die eingezeichneten theoretischen zeitlichen Intensitätsverläufe und spektralen Phasen
entstammen dem in Abb. 3.19 gezeigten Beispiel. Das GTI und die GTI-Sequenz können
auch vertauscht werden.

Gitter-

Kompressor

passive GTI-

Vorkompensation

GTI-

Nachkompressor

Strecker Verstärker

Abb. 3.21: Einsatz einer passiven GTI-Vorkompensation (GTI-Sequenz) zwischen
Verstärker und Kompressor eines CPA-Systems. Der dem CPA-System nachgeschaltete
GTI-Kompressor würde die Gitter des konventionellen Kompressors entlasten.



Kapitel 4

Kontrolle nichtresonanter

Zweiphotonenprozesse

4.1 Einführung

Zweiphotonenanregungen gehören zu den am häufigsten genutzten nichtlinearen

Prozessen. Beispiele sind die Frequenzverdopplung oder die Zweiphotonenmikro-

skopie [5].

Im folgenden Kapitel soll deshalb die Frage diskutiert werden, wie sich Phasenmodu-

lationen ultrakurzer Laserimpulse innerhalb nichtresonanter Zweiphotonenprozesse

auswirken und wie sie sich zu deren Kontrolle einsetzen lassen.

Insbesondere die Frequenzverdopplung phasenmodulierter Impulse ist ein wichtiges

Hilfsmittel zur kontrollierten Anregung von molekularen Systemen, die im UV ab-

sorbieren [39], weshalb ein genaues Verständnis der dabei auftretenden Effekte von

großem Interesse ist.

Bislang beschränkten sich die theoretischen Untersuchungen der breitbandigen Fre-

quenzverdopplung auf amplitudenmodulierte Impulse [140,141] und solche, die durch

bestimmte niedrige Dispersionsordnungen in einfacher Weise phasenmoduliert sind

[142].

Deshalb wird hier ein Modell der Frequenzverdopplung sinusförmig, d.h. periodisch

phasenmodulierter Laserimpulse vorgestellt [62], experimentell verifiziert und seine

Beziehung zu kubischen Phasenmodulationen diskutiert. Dieses Modell ist besonders

geeignet, um Effekte zu verstehen, die bei der Frequenzverdopplung phasenmodu-

lierter Impulszüge auftreten, wie die Induzierung von Amplitudenmodulationen.

Durch verschiedene Arbeiten ist bekannt, dass schmalbandige Zweiphotonenprozes-

se sensitiv gegenüber Symmetrie- und Periodizitätseigenschaften der Phasenmodu-

lation der anregenden Laserimpulse sind und sich dies zur Kontrolle der darüber

angeregten optischen Systeme ausnutzen lässt [59, 68, 63,57,54,143,139].
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Deshalb wird auch auf mehrere dieser Arbeiten zur Kontrolle nichtresonanter, schmal-

bandiger Zweiphotonenübergänge näher eingegangen [59,54,68]. Hierbei werden ins-

besondere die Zusammenhänge sowohl mit dem Modell der Frequenzverdopplung si-

nusförmig phasenmodulierter Impulse [62] als auch mit dem von Broers et al. [79]

vorgeschlagenen Konzept der spektralen Fokussierung erläutert.

Abschließend wird gezeigt, dass das hergeleitete Modell [62] auch dazu geeignet ist,

die kürzlich von Walowicz et al. [65] demonstrierte selektive Anregung von breit-

bandig absorbierenden Zweiphotonenfarbstoffen zu beschreiben und experimentelle

Ergebnisse zu erklären.

4.2 Frequenzverdopplung phasenmodulierter

Impulse

4.2.1 Sinusförmige Phasenmodulation

4.2.1.1 Theoretische Betrachtung

Im folgenden Beispiel wird ein sinusförmig phasenmodulierter Eingangsimpuls mit

der spektralen Feldeinhüllenden

Ẽ1 (Ω1) ∝ e
−
(

Ω1
∆Ω1

)2

eiϕ cos(∆tΩ1+ψ) (4.1)

angenommen, wobei ϕ die Modulationsamplitude und ψ eine beliebige konstante

Phase ist. Ohne Beschränkung der Allgemeinheit wird die sinusförmige Phasen-

modulation mittels eines Kosinusterms mit Phasenverschiebung ψ beschrieben, um

einen Vergleich mit der Literatur zu erleichtern. Die Modulationsfrequenz ist durch

die Größe ∆t symbolisiert, da die sinusförmige Phasenmodulation im Zeitbereich

einem Impulszug entspricht, dessen Teilimpulse durch einen zeitlichen Abstand ∆t

separiert sind. Zu einer theoretischen Beschreibung dieses Impulszuges gelangt man,

indem die Phasenmodulation unter Beachtung von cosφ = sin
(

π
2
− φ
)

mit Hilfe von

Bessel-Funktionen erster Gattung und m-ter Ordnung [144] dargestellt wird:

eiϕ cosφ =
∞
∑

m=−∞

Jm (ϕ) eim(π

2
−φ) (4.2)

Damit ergibt sich aus Gl. 4.1 nach Fourier-Transformation die zeitliche Feld-

einhüllende des Impulszuges

Ẽ1 (t) ∝
∞
∑

m=−∞

Jm (ϕ) eim(π

2
−ψ)− 1

4
(m∆t+t)2∆Ω2

1 . (4.3)
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Bei einer Frequenzverdopplung wird die zeitliche Feldeinhüllende des Eingangsim-

pulses quadriert

Ẽ2(t) ∝ Ẽ2
1 (t) (4.4)

bzw. die zugehörige spektrale Feldeinhüllende entsprechend Gl. 1.40 einer Faltung

Ẽ2 (Ω2) ∝
∞
∫

−∞

Ẽ1 (Ω1) Ẽ1 (Ω2 −Ω1) dΩ1 (4.5)

unterworfen.

Durch Einsetzen von Gl. 4.1 in 4.5 und Berücksichtigung von Gl. 4.2 erhält man den

analytischen Ausdruck für die komplexe spektrale Einhüllende des elektrischen Fel-

des der zweiten Harmonischen eines sinusförmig phasenmodulierten Laserimpulses

(siehe Anhang ):

Ẽ2 (Ω2) ∝ e
− 1

2

(

Ω2
∆Ω1

)2 ∞
∑

m=−∞

αm mit (4.6)

αm = Jm

(

2ϕ cos

(

∆tΩ2

2
+ ψ

))

e(
1
2
imπ− 1

8
(m∆t∆Ω1)2)

Offensichtlich wird die Beziehung durch diejenigen Terme dominiert, die Bessel-

Funktionen niedriger Ordnung enthalten, da die Terme αm mit m exponentiell in

ihrem Beitrag abfallen.

Die spektrale Breite ∆Ω1 ist mit der auf die Wellenlänge bezogenen spektralen

Halbwertsbreite ∆λH näherungsweise wie folgt verknüpft:

∆Ω1 ≈
2πc0
λ2

∆λH√
2 ln 2

(4.7)

Ein typisches Titan-Saphir-Laserspektrum mit ∆λ = 20 nm bei 800 nm Zentral-

wellenlänge entspricht deshalb einem ∆Ω1 ≈ 50 THz. Offensichtlich wird damit für

Modulationsfrequenzen der Größenordnung von ∆t ≈ 0.1 ps der den Bessel-Term

erster Ordnung dämpfende Exponentialterm mit exp
(

−1
8
(50 THz · 0.1 ps)2

)

≈ 5 %

schon recht klein.

Wenn also ∆t ·∆Ω1 genügend groß ist, kann Ẽ2 (Ω2) daher durch den die Bessel-

Funktion nullter Ordnung enthaltenden Summanden genähert werden. Daraus folgt

das Ergebnis:

Ẽ2 (Ω2) ∝ e
− 1

2

(

Ω2
∆Ω1

)2

J0

(

2ϕ cos

(

∆tΩ2

2
+ ψ

))

(4.8)

Mit dieser Näherung wird eine rein amplitudenmodulierte spektrale Feldeinhüllende

beschrieben. Eine sinusförmige Phasenmodulation wird demnach bei der Frequenz-



KONTROLLE NICHTRESONANTER ZWEIPHOTONENPROZESSE 61

verdopplung nahezu vollständig in eine Amplitudenmodulation überführt. Ein quali-

tatives Kriterium für den Gültigkeitsbereich dieser Näherung ist durch die Beziehung

∆Ω1∆t >
√

−8 ln p (4.9)

gegeben, die aus Gl. 4.6 folgt und in der p das Verhältnis |α1|/|α0| festlegt.

Soll beispielsweise bei einer Fundamentalenbandbreite von 25 nm bei 800 nm Zen-

tralwellenlänge der Beitrag von α1 kleiner 1 % desjenigen von α0 sein, so muss

∆t > 100 fs gelten.

4.2.1.2 Experimentelle Untersuchung

Um die theoretisch erwarteten Eigenschaften des frequenzkonvertierten Impulses,

wie die Abhängigkeit des Spektrums von der Modulationsfrequenz ∆t und der Mo-

dulationsamplitude ϕ, experimentell untersuchen zu können, wurden der in Abb. 4.1

dargestellte Aufbau und ultrakurze Laserimpulse aus einem Titan-Saphir-Laser mit

einer Bandbreite von etwa 25 nm (FWHM) bei einer Zentralwellenlänge von 810 nm

verwendet. Die Impulse hatten eine Dauer (FWHM) von etwa 50 fs und eine Energie

von 0.8 mJ bei einer Repetitionsrate von 1 kHz.

Zunächst werden die Fundamentalenimpulse mittels einer als Strahlteiler verwen-

deten Glasplatte in einen Hauptimpuls und einen Referenzimpuls aufgeteilt. Der

Hauptimpuls wird in einen hochauflösenden, rein phasenmodulierenden Impulsfor-

mer [101] (Jenoptik SLM-S 640/12, vgl. Abschnitt 1.5) gesandt, während der Refe-

renzimpuls von der nachfolgenden Impulsdiagnostik benötigt wird. Nach Aufprägen

einer sinusförmigen Phasenmodulation mit einer Modulationsfrequenz ∆t bei ei-

ner Modulationsamplitude ϕ wird der Hauptimpuls entweder direkt mittels eines

Kreuzkorrelators zeitlich charakterisiert oder mittels eines BBO-Kristalls frequenz-

verdoppelt (100 oder 500 � m Dicke). Der frequenzverdoppelte Impuls kann dann

mittels eines Spektrometers spektral oder mittels eines weiteren Kreuzkorrelators

zeitlich charakterisiert werden.

Für die zeitliche Charakterisierung des phasenmodulierten Fundamentalenimpulses

wird dieser im Kreuzkorrelator in einem 100 � m dicken BBO-Kristall unter Er-

zeugung der zweiten Harmonischen (SHG) mit dem Referenzimpuls gemischt. Das

SHG-Signal in Abhängigkeit von der zeitlichen Verzögerung der Impulse zueinander

entspricht dem Kreuzkorrelationssignal, welches in guter Näherung dem zeitlichen

Intensitätsverlauf des phasenmodulierten Fundamentalenimpulses entspricht. Ledig-

lich feine zeitliche Details können infolge der unvermeidlichen zeitlichen Faltung mit

dem Referenzimpuls nur etwas verschmiert wiedergegeben werden.

Der Kreuzkorrelator für die frequenzverdoppelten Impulse funktioniert in nahezu

gleicher Weise, nur wird hier die dritte Harmonische in einem 300 � m dicken BBO-
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Fundamentale

LC-SLM

Titan-Saphirlaser

mit Verstärker

Abb. 4.1: Aufbau zur Untersuchung frequenzverdoppelter phasenmodulierter Impulse:
BD - Lichtabsorber, BS - Strahlteiler, CM - Zylinderspiegel, D - Photodiode, DM - di-
chroitischer Spiegel, DS - Verzögerungsstrecke, FM - Klappspiegel, G - Beugungsgitter,
LC-SLM - räumlicher Flüssigkristallmodulator, M - Spiegel, P - Blende, SHG - Erzeu-
gung der zweiten Harmonischen, SM - sphärischer Spiegel, THG - Erzeugung der dritten
Harmonischen, gepunktete Linien - optionale Strahlwege.

Kristall erzeugt (THG) und als Korrelationssignal verwendet.

Die zur zeitlichen Charakterisierung des Fundamentalen- und des SH-Impulses ge-

wonnenen Kreuzkorrelationen sind in Abb. 4.2 dargestellt. Kurve a) stellt die Kreuz-

korrelation des Referenzimpulses mit dem sinusförmig phasenmodulierten Funda-

mentalenimpuls dar, Kurve b) diejenige mit dem zugehörigen frequenzverdoppelten

Impuls. Um einen direkten Vergleich der beiden Kurven zu erlauben, wurde die Kur-

ve des Fundamentalenimpulses quadriert.

Als Modulationsamplitude wurde ϕ = 1.2 rad gewählt, um einen Zustand mit ma-

ximalem Modulationskontrast im SH-Spektrum für die nachfolgenden spektralen

Untersuchungen zu realisieren1. Die Modulationsfrequenz betrug ∆t = 1000 fs. Die

relative Phase hat keinen Einfluss auf diese Kurven bzw. den zeitlichen Intensitäts-

verlauf und wurde deshalb auf ψ = 0 rad gesetzt.

In Übereinstimmung mit der aufgeprägten spektralen Phasenmodulation zeigt der

resultierende Dreifachimpuls eine zeitliche Separation von exakt 1000 fs. Den Er-

wartungen entsprechend (Gl. 4.4) stimmt der zeitliche Intensitätsverlauf des fre-

quenzverdoppelten Impulses (Kurve b)) mit dem quadrierten Intensitätsverlauf des

Fundamentalenimpulses (Kurve a)) sehr gut überein.

1Diese Modulationsamplitude entspricht in guter Näherung der ersten Nullstelle von J0(2ϕ).
Damit wird erreicht, dass das Argument der Bessel-Funktion in Gl. 4.8 den Bereich von 0 bis zu
dieser Nullstelle abdeckt und damit Werte im Bereich von 1 bis 0 entstehen.
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kreuzkorrelationen des Referenzim-
pulses mit a) dem sinusförmig
phasenmodulierten Fundamentalen-
impuls und b) dem frequenzverdop-
pelten Impuls. Kurve a) stellt hierbei
das Quadrat der gemessenen Werte
dar. Die Phasenmodulationsamplitu-
de betrug ϕ = 1.2 rad, die absolute
Phase ψ = 0 rad und die spektrale
Modulationsfrequenz ∆t = 1 ps.

Die gegenüber dem Fundamentalenimpuls vergrößerten zeitlichen Breiten der SH-

Teilimpulse können auf den für die SHG verwendeten 500 � m dicken BBO-Kristall

zurückgeführt werden. Im Gegensatz zum 100 � m dicken BBO-Kristall, der das

vollständige Fundamentalenspektrum akzeptieren kann, reduziert der 500 � m dicke

Kristall die Bandbreite auf etwa die Hälfte. Trotz der damit etwas reduzierten zeitli-

chen Auflösung wurde dieser Kristall eingesetzt, um eine ausreichende Impulsenergie

für eine nachfolgende unproblematische Kreuzkorrelation der zweiten Harmonischen

zu gewährleisten.

Die Ergebnisse der spektralen Untersuchung der Impulse bei der zweiten Harmo-

nischen sind in den Abb. 4.3 und 4.4 dargestellt. Abb. 4.3 zeigt die Abhängigkeit

der spektralen Form von der Modulationsfrequenz ∆t in Teil a) für eine antisym-

metrische Sinus- und in Teil b) für eine symmetrische Kosinusphasenmodulation.

Um die Sinus- oder die Kosinusphasenmodulation einzustellen, wurde die absolute

Phase im Exponenten von Gl. 4.1 für a) ψ = π/2 und für b) ψ = 0 gewählt. Die

Modulationsfrequenz wurde in einem Bereich von ∆t = 0 . . . 1000 fs variiert. Als

Modulationsamplitude wurde wiederum ϕ = 1.2 rad gewählt, um einen maximalen

Modulationskontrast zu gewährleisten.
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Abb. 4.3: Gemessene SH-Spektren frequenzverdoppelter Fundamentalenimpulse, die a)
eine antisymmetrische Sinus- und b) eine symmetrische Kosinusphasenmodulation tra-
gen, in Abhängigkeit von der Modulationsfrequenz ∆t = 0 . . . 1000 fs bei einer festen
Modulationsamplitude ϕ = 1.2 rad. Die absolute Phase beträgt in a) ψ = π/2 und in b)
ψ = 0. Ein weißer Bildpunkt entspricht einer normierten spektralen Intensität von 0 und
ein schwarzer Bildpunkt von 1.
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Abb. 4.4: a) Gemessene SH-Spektren frequenzverdoppelter Fundamentalenimpulse mit
kosinusförmiger (ψ = 0 rad) Phasenmodulation in Abhängigkeit von der Modulationsam-
plitude ϕ für eine Modulationsfrequenz ∆t = 130 fs. Ein weißer Bildpunkt entspricht einer
normierten spektralen Intensität von 0 und ein schwarzer Bildpunkt von 1. b) Schnitt
durch das Diagramm a) bei der zentralen Spektralkomponente, d.h. bei 405 nm. Die Krei-

se stellen Messwerte dar, die durchgezogene Linie die Funktion J0

(

2ϕ cos
(

∆t Ω2

2 + ψ
))2

.

Es zeigt sich, dass im Fall der Sinusphasenmodulation SH-Spektren mit maximalem

Modulationskontrast vorliegen, die, wie erwartet, bei der zentralen Spektralkompo-

nente, d.h. 405 nm, ein Modulationsmaximum besitzen. Im Fall der Kosinusmodula-

tion liegt das für die zentrale Spektralkomponente erwartete Modulationsminimum

nur im Bereich∆t > 100 fs vor. Dieses Verhalten bestätigt, dass die für die vorliegen-

den Impulsparameter (25 nm Bandbreite, 810 nm Zentralwellenlänge) abgeschätzte

Grenze des Gültigkeitsbereiches der Näherung Gl. 4.8 mit ∆t ≈ 100 fs mit den

tatsächlichen Bedingungen übereinstimmt.

Die Abnahme des Modulationskontrastes zu höheren Modulationsfrequenzen hin ist

hauptsächlich auf die begrenzte Auflösung des verwendeten Spektrometers zurück-

zuführen, da mit dem Kreuzkorrelator noch bis in den Bereich von ∆t > 10 ps

Impulszüge nachweisbar sind, deren Strukturen der spektralen Modulation entspre-

chen.

Abb. 4.4 a) zeigt die gemessene Abhängigkeit des SH-Spektrums von der Modulati-

onsamplitude ϕ bei fester Modulationsfrequenz ∆t = 130 fs und Kosinusmodulation

mit ψ = 0 rad. Daraus entnommen ist die Abhängigkeit der Intensität der zentralen

Spektralkomponente bei 405 nm von der Modulationsamplitude ϕ, die in Abb. 4.4 b)

zusammen mit der theoretisch erwarteten Abhängigkeit dargestellt ist.

Offensichtlich liegt eine gute Übereinstimmung zwischen den experimentellen und

theoretischen Werten vor. Es bestätigt sich die Erwartung, dass ein maximaler

Modulationskontrast nur dann erzielt wird, wenn die Modulationsamplitude ϕ so

gewählt ist, dass 2ϕ einer Nullstelle der Bessel-Funktion J0 entspricht.
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4.2.2 Quadratische Phasenmodulation

Für die Frequenzverdopplung eines entsprechend Gl. 1.31 quadratisch phasenmodu-

lierten bzw. linear frequenzmodulierten, Gauss-förmigen Fundamentalenimpulses

gilt im Rahmen der durch Gl. 1.41 beschriebenen Dreiwellenmischung

ẼSHG(t) ∝ Ẽ2(t) ∝ e−ΓSHG t2 mit ΓSHG = 2Γ . (4.10)

Daraus folgt bSHG = 2b und Φ(2),SHG = Φ(2)/2.

Diese Art von Phasenmodulation bleibt offensichtlich während des Mischprozesses

bis auf einen Faktor 2 erhalten [142] und die spektrale Intensitätsverteilung ent-

spricht derjenigen bei der Frequenzverdopplung bandbreitebegrenzter Fundamenta-

lenimpulse.

4.2.3 Kubische Phasenmodulation

Zur Behandlung kubischer Phasenmodulationen bei der Frequenzverdopplung bie-

tet es sich an, diese als einen Spezialfall der sinusförmigen Phasenmodulation zu

betrachten, für die im vorigen Abschnitt mit Gl. 4.6 auch eine exakte analytische

Beschreibung hergeleitet wurde. Dies ist möglich, da in der Reihenentwicklung der

sinusförmigen Phasenmodulation

ϕ sin (∆tΩ) = ϕ∆tΩ − ϕ
∆t3

3!
Ω3 + ϕ

∆t5

5!
Ω5 − . . . (4.11)

für kleine Argumente ∆tΩ die kubische Phasenmodulation als dominierender Term

auftritt. Der lineare Phasenterm ist von geringer Bedeutung, da er lediglich die Be-

deutung einer Laufzeit hat.

Somit kann eine kubische Phasenmodulation Φ(3) entsprechend Gl. 1.29 näherungs-

weise durch eine sinusförmige Phasenmodulation mit der Modulationsamplitude

ϕ = −Φ(3)/∆t
3 beschrieben werden, wenn die Modulationsfrequenzen ∆t die Be-

dingung ∆tΩ � 1 erfüllen.

Die Gültigkeit dieser Näherung ist anhand Abb. 4.5 ersichtlich, in der die spektrale

Intensität und Phase der zweiten Harmonischen eines kubisch phasenmodulierten

Impulses mit denen zweier sinusförmig phasenmodulierter Impulse verglichen wird.

Für ∆t/Ω ≈ 10 % liegt eine sehr gute Übereinstimmung zwischen der Näherung

(Kurve C) und dem exakten Verlauf (Kurve B) vor, während für ∆t/Ω ≈ 40 %

schon eine deutliche Abweichung der Näherung erkennbar ist (Kurve D). Zusam-

menfassend kann festgestellt werden, dass kubische Phasenmodulationen bei der

Frequenzverdopplung im Wesentlichen erhalten bleiben, aber eine Verringerung der

spektralen Bandbreite der zweiten Harmonischen bewirken.
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Abb. 4.5: Theoretische spektrale Intensität und Phase der zweiten Harmonischen eines
bandbreitebegrenzten Impulses (A), eines mit Φ(3) = 105 fs3 kubisch phasenmodulierten
Impulses (B) und sinusförmig phasenmodulierter Impulse mit Φ(Ω) = ϕ sin(∆t Ω) und
ϕ = −Φ(3)/∆t

3 bei ∆t = 10 fs (C) bzw. ∆t = 40 fs (D). Lineare Phasenanteile wurden
subtrahiert. Ausgegangen wird jeweils von Gauss-förmigen Fundamentalenimpulsen mit
25 nm Halbwertsbandbreite und einer Zentralwellenlänge von 800 nm.

4.3 Nichtresonante atomare Zweiphotonen-

anregungen

Die theoretische Beschreibung der Wahrscheinlichkeit P2 eines nichtresonanten Zwei-

photonenübergangs in einem atomaren System entspricht derjenigen für die Inten-

sität der zentralen Spektralkomponente (Ω2 = 0) eines mittels Gl. 4.5 beschriebenen

SH-Spektrums [59,145], d.h.

P2 ∝ |Ẽ2(0)|2 ∝

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∞
∫

−∞

Ẽ1 (Ω1) Ẽ1 (−Ω1) dΩ1

∣

∣

∣

∣

∣

∣

2

. (4.12)

Die zentrale Spektralkomponente des SH-Spektrums kann daher als ein Modell des

atomaren Übergangs betrachtet werden, das beispielsweise dazu geeignet ist, die

Auswirkungen von Phasenmodulationen zu untersuchen.

Meshulach und Silberberg [59] haben eine derartige atomare Zweiphotonenan-

regung mit sinusförmig phasenmodulierten Impulsen theoretisch beschrieben und er-

folgreich zur kohärenten Kontrolle der Zweiphotonenfluoreszenz von Cäsium-Atomen

in der Dampfphase experimentell eingesetzt. Bei der theoretischen Beschreibung in

Ref. [59] wurde zwar ein rechteckförmiges Spektrum des anregenden Impulses vor-

ausgesetzt, doch ergeben sich daraus Ergebnisse, die mit Gl. 4.8 konsistent sind.

In Abb. 4.6 sind zur Veranschaulichung die Energieniveaudarstellungen der Zwei-

photonenfluoreszenzanregung von Cäsium und eines SHG-Prozesses in einem Ver-

dopplerkristall (hier BBO) gegenübergestellt.

Zur eigentlichen Kontrolle wurde die Möglichkeit ausgenutzt, mittels entsprechend

Gl. 4.1 sinusförmig phasenmodulierter Laserimpulse eine konstruktive oder destruk-
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Abb. 4.6: a) Energieniveauschema der 6S1/2-8S1/2-Zweiphotonenfluoreszenzanregung
(TPF) von Cäsium. Da alle Signale kürzer als einige ps sind, kann keine Dynamik auf-
grund der Hyperfeinaufspaltung der Niveaus 6S1/2 und 8S1/2 beobachtet werden [59].
b) Energieniveauschema eines Verdopplerkristalls (BBO) zur Erzeugung einer Spektral-
komponente ωSH. Zu ihrer Erzeugung tragen alle Spektralanteile ω1, ω2 bei, für die gilt
ω1 + ω2 = ωSH, und die im Bereich der spektralen Akzeptanz des Kristalls liegen. Dicke
BBO-Kristalle mit sehr schmalen spektralen Akzeptanzen können daher als Modell der
atomaren Zweiphotonenanregung betrachtet werden.

tive Interferenz bei der Zentralfrequenz eines virtuellen SH-Spektrums bzw. bei der

atomaren Absorptionslinie zu erzeugen. Dies ist möglich, da die die Zweiphotonen-

anregung beschreibende Faltung Gl. 4.12 auf die Symmetrie der Phasenmodulation

des Eingangsspektrums empfindlich reagiert: Ist die Phasenmodulation antisymme-

trisch (ψ = π/2 bzw. sinusförmige Modulation), so vereinfacht sich Gl. 4.12 unter

Berücksichtigung von Gl. 4.8 zu

P2 ∝
∣

∣

∣
J0

(

2ϕ cos
(

0 +
π

2

))∣

∣

∣

2

= 1 (4.13)

und es liegt keine Abhängigkeit des Signals von der Phasenmodulationsamplitude

ϕ vor. Wird eine symmetrische Phasenmodulation verwendet (ψ = 0 bzw. kosi-

nusförmige Modulation), so resultiert

P2 ∝ |J0 (2ϕ cos (0))|2 = |J0 (2ϕ)|2 (4.14)

mit einer deutlichen Abhängigkeit von der Modulationsamplitude ϕ.

Die experimentell ermittelten Abhängigkeiten sind in Abb. 4.7 a) für Cäsium (Cs)

und b) für einen BBO-Kristall dargestellt. Die Kurven in Abb. 4.7 a) für Cs geben

die Ergebnisse von Meshulach und Silberberg [59] wieder. Die Kurven in Abb.

4.7 b) für den BBO-Kristall wurden Abb. 4.4 b) entnommen bzw. für die antisym-

metrische Modulation unter gleichen Messbedingungen aufgenommen. Die Kurven

für die symmetrische Phasenmodulation entsprechen jeweils sehr gut der theoreti-

schen Voraussage durch Gl. 4.14.

Die systematische Abweichung der Kurve für den antisymmetrischen Fall ist für

Abb. 4.7 a) hauptsächlich auf eine begrenzte Auflösung und Zentrierungsgenauig-
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Abb. 4.7: a) Ergebnis von Meshulach und Silberberg [59] zur Abhängigkeit des Zwei-
photonenfluoreszenzsignals (TPF) in Cäsium von der Modulationsamplitude sinusförmig
phasenmodulierter Fundamentalenimpulse. b) Zentrale Komponente ISH(Ω = 0) des
Spektrums eines in einem BBO-Kristall frequenzverdoppelten, sinusförmig phasenmo-
dulierten Fundamentalenimpulses in Abhängigkeit von der Modulationsamplitude ϕ. Die
Quadrate zeigen in a) und b) die Abhängigkeit für eine antisymmetrische Phasenmo-
dulation (ψ = π/2), die Kreise für eine symmetrische (ψ = 0). Die Linien sind nach
Gl. 4.13 für den antisymmetrischen Fall (gestrichelt) und nach Gl. 4.14 für den symme-
trischen Fall (durchgezogen) berechnet. Die gepunktete Linie in b) erhält man für den
antisymmetrischen Fall bei Annahme einer Spektrometerauflösung von 0.5 nm.

keit der Phasenmodulation bezüglich der Mitte des Anregungsspektrums zurück-

zuführen [59]. Für den Abfall der entsprechenden Kurve in Abb. 4.7 b) kommt als

wesentlicher Faktor die begrenzte Auflösung des verwendeten Spektrometers in Be-

tracht.

Da analog zur Darstellung Abb. 4.4 a) auch für antisymmetrische Modulationen die

Breite von spektralen Intensitätsmaxima mit wachsender Modulationsamplitude ϕ

abnimmt, führt dies zu einem Absinken des über den Auflösungsbereich des Spek-

trometers integrierten Signals.

Die gepunktete Linie in Abb. 4.7 b) wurde theoretisch für das Auflösungsvermögen

des verwendeten Spektrometers von 0.5 nm ermittelt und erklärt die gemessene

Kurve in ausreichendem Maße.

4.4 Schmalbandige Summen- und Differenz-

frequenzmischungen

Bei der im vorigen Abschnitt diskutierten Zweiphotonenanregung handelt es sich

bei genauer Betrachtung um den Spezialfall einer SFM, bei der die kombinierbaren

Photonen einem Laserspektrum entstammen.

Im weiteren Sinne können aber alle Dreiwellenmischungsprozesse, bei denen eines

der drei beteiligten Felder Ẽ1, Ẽ2 und Ẽ3 keine Amplitude besitzt, als Zweiphotonen-
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prozess interpretiert werden. Dies betrifft somit auch Summen- und Differenzfre-

quenzprozesse, bei denen der Energieerhaltungssatz für die Kreisfrequenzen der be-

teiligten Photonen ω3 = ω1 + ω2 bzw. ω2 = ω3 − ω1 lautet.

Die Wahrscheinlichkeiten durch derartige Prozesse induzierter, atomarer Übergänge

kann analog zu Gl. 4.12 aus Gl. 1.36 abgeleitet werden. Man erhält somit für die

Wahrscheinlichkeit eines durch SFM angeregten Übergangs

PSFM ∝ |Ẽ3(0)|2 ∝

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∞
∫

−∞

Ẽ1 (Ω) Ẽ2 (−Ω) dΩ

∣

∣

∣

∣

∣

∣

2

(4.15)

und für diejenige als Resultat einer DFM

PDFM ∝ |Ẽ2(0)|2 ∝

∣

∣

∣

∣

∣

∣

∞
∫

−∞

Ẽ3 (Ω) Ẽ∗
1 (Ω) dΩ

∣

∣

∣

∣

∣

∣

2

. (4.16)

Die Beziehung Gl. 4.15 hat die Struktur einer spektralen Faltung und Gl. 4.16 die

einer spektralen Korrelation.

Offensichtlich ergeben sich bei derartigen Integrationen dann maximale Signale,

wenn sich die Phasen korrespondierender Spektralanteile kompensieren, wobei die

komplexe Konjugation in Gl. 4.16 zu berücksichtigen ist.

Damit ergeben sich Bedingungen für die Maximierung der Übergangswahrschein-

lichkeiten für

SFM : Φ1 (Ω) = −Φ2 (−Ω) Antisymmetrie (4.17)

DFM : Φ1 (Ω) = Φ3 (Ω) Identität bzgl. Zentralfrequenzen (4.18)

Die Antisymmetriebedingung wurde im vorangehenden Abschnitt durch Verwen-

dung sinusförmiger Phasenmodulationen erfüllt und damit die Wahrscheinlichkeit

der Zweiphotonenanregung bei Summenfrequenzprozessen maximiert.

Durch Verwendung kosinusförmiger, d.h. symmetrischer Phasen konnte das Signal

minimiert werden.

Alternativ zu sinusförmigen Phasenmodulationen können auch Sprungfunktionen

zur Erzeugung antisymmetrischer Phasenverläufe benutzt werden [63]. Es ist zu

beachten, dass bei resonanten Zweiphotonenanregungen abweichende Ergebnisse er-

halten werden [57], wobei die grundsätzliche Herangehensweise aber die gleiche ist.

Anwendung findet die Bedingung Gl. 4.17 auch zur Korrelation der spektralen Pha-

sen ober- und unterhalb der Zentralwellenlänge im Spektrum eines Laserimpulses.

Zheng et al. [54, 143, 139] schlagen beispielsweise eine solche Phasenkorrelation in

langen, effizienten SHG-Kristallen mit schmalen spektralen Akzeptanzen zur Im-
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Abb. 4.8: Schema eines Netzwerks mit Codierungsaufteilung (code-division multiple-

access, CDMA) nach Zheng et al. [54] und Prinzip der ausgenutzten Phasenkorrelation in
einem Zweiphotonendetektor mit schmaler spektraler Akzeptanz. Vorausgesetzt werden
Sätze von Binärcodes, die in ihrer polaren Form orthogonal sind. Dieses Konzept ist
besonders für den Einsatz langer SHG-Kristalle mit hoher Effizienz geeignet [143].

pulsdecodierung in optischen Netzwerken vor. Dazu wird das Spektrum des Laser-

impulses zunächst in 2N Kanäle geteilt, die bezüglich der Zentralwellenlänge mit

{−N, ...,−1, 1, ..., N} durchnummeriert werden.

Wird angenommen, dass das Laserspektrum rechteckförmig ist, so vereinfacht sich

Gl. 4.15 zu

PSHG ∝
∣

∣

∣

∣

∣

N
∑

m=1

exp(iΦm) exp(iΦ−m)

∣

∣

∣

∣

∣

, (4.19)

wobei Φm die Phase im Kanal m bezeichnet.

Wie in Abb. 4.8 erläutert, werden nun die Phasen Φm binär mit den Zuständen 0

und π belegt und die Kanäle ober- und unterhalb der Zentralwellenlänge werden zu

Codewörtern C1 = {Φ−1, ..., Φ−N} und C2 = {Φ1, ..., ΦN} zusammengefasst. Offen-

sichtlich resultiert ein maximales Signal PSHG, wenn C1 = C2 vorliegt, d.h. wenn die

Phasenmuster bezüglich der Zentralwellenlänge symmetrisch sind. Dies steht nicht

im Widerspruch zu Bedingung Gl. 4.17, da wegen exp(iπ) = exp(−iπ) symmetrische

und antisymmetrische Zustände nicht zu unterscheiden sind.

Werden Sätze von Binärcodierungen verwendet, die in ihrer bipolaren Form, d.h.

unter Verwendung der Zustände -1 und +1, orthogonal sind, so wird für alle ande-

ren Kombinationen von Codewörtern C1 6= C2 das SHG-Signal minimal [54]. Ein

solcher Satz sind beispielsweise 8 Hadamard-Codes der Länge 8.

Abb. 4.8 zeigt ebenfalls das Prinzip der damit realisierbaren optischen Netzwerke:

Ein Sender belegt das Codewort C1 und ein Empfänger vergleicht dieses dann mit

seiner Kennung C2. Liegt Übereinstimmung vor, so kann der Empfänger die für ihn

bestimmte Information entschlüsseln.
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Abb. 4.9: Einzelimpuls-CARS-An-
regung: Ein Molekül besitzt zwei
Schwingungsniveaus, die um ΩR se-
pariert sind. Zwei Photonen ω3 und
ω1 aus einem anregenden Laserspek-
trum I(ω) bewirken die Bevölkerung
des oberen Niveaus mittels eines Dif-
ferenzfrequenzprozesses über ein vir-
tuelles Niveau. Unter Verwendung ei-
nes weiteren Photons ω′

3 aus dem La-
serspektrum wird die Emission eines
Photons ωCARS bewirkt, dass kurz-
welliger ist, als alle Bestandteile des
anregenden Spektrums und welches
das separierbare CARS-Signal dar-
stellt.

Die Bedingung Gl. 4.18 spielt eine wichtige Rolle bei dem kohärent kontrollier-

ten Einzelimpuls-CARS-Verfahren (coherent anti Stokes Raman scattering, CARS)

entsprechend des Vorschlags von Dudovich et al. [68]. Das Anregungsschema ist

in Abb. 4.9 dargestellt und kann in zwei Zweiphotonenprozesse zerlegt werden.

Zunächst erfolgt eine DFM zur Besetzung des oberen Schwingungsniveaus. Die be-

teiligten Photonen2 ω3 und ω1 stammen hierbei aus einem Laserspektrum und es gilt

der Energieerhaltungssatz ΩR = ω3 − ω1, wobei ΩR die Kreisfrequenz der Schwin-

gung des Moleküls ist. Anschließend erfolgt bei Anregung mit weiteren Photonen

ω′
3 die Emission von Photonen ωCARS, die kurzwelliger sind als alle im Laserspek-

trum vorkommenden Spektralanteile (SFM). Diese Photonen stellen das separierbare

CARS-Signal dar, dessen Kontrast durch zusätzliche Formung des Laserspektrums

erhöht werden kann (Abb. 4.9). Seine spektrale Struktur wird durch eine Faltung

des anregenden Laserspektrums mit der Besetzung des oberen Schwingungsniveaus

festgelegt.

Da die an der DFM beteiligten Impulsanteile dem gleichen Laserspektrum entstam-

men, gilt Ẽ3(Ω) = Ẽ1(Ω + ΩR) und damit Φ3(Ω) = Φ1(Ω + ΩR). Wird dies in die

Bedingung Gl. 4.18 eingesetzt, so folgt für die Maximierung der Einzelimpuls-CARS-

Anregung die Bedingung

Φ1 (Ω) = Φ1(Ω +ΩR) . (4.20)

Diese Bedingung wird von periodischen Phasenfunktionen mit einer Periodenlänge

ΩR erfüllt. Dudovich et al. [68] zeigten, dass sich durch die Messung des CARS-

Signals in Abhängigkeit von der Modulationsfrequenz sinusförmiger Phasenmodula-

tionen Aussagen über den energetischen Abstand der Schwingungsniveaus der an-

geregten Moleküle gewinnen lassen.

2Die Indizierung dieser Photonen wurde gegenüber [68] so angepasst, dass sie mit derjenigen in
Gl. 4.15 bis 4.18 konsistent ist.
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4.5 Spektrale Fokussierung

Broers et al. [79] nutzten zur selektiven Zweiphotonenanregung von Rydberg-

Zuständen in Rubidium ein Konzept, das als
”
spektrale Fokussierung“ bezeichnet

wird. Da dieses in einem engen Zusammenhang zu den bisher diskutierten Anwen-

dungen phasenmodulierter Impulse zur Kontrolle von Zweiphotonenprozessen steht,

soll nun genauer darauf eingegangen werden.

Wird ein symmetrisches Fundamentalenspektrum mit

Ẽ1 (Ω1) = Ẽ1 (−Ω1) =
∣

∣

∣
Ẽ1 (Ω1)

∣

∣

∣
eiΦ(Ω1) (4.21)

vorausgesetzt, so lässt sich Gl. 4.5 für die zentrale Spektralkomponente des SH-

Spektrums folgendermaßen vereinfachen:

Ẽ2 (0) ∝
∞
∫

−∞

∣

∣

∣
Ẽ1 (Ω1)

∣

∣

∣

2

ei2Φ(Ω1)dΩ1 (4.22)

Broers et al. [79] stellten fest, dass diese gewichtete Integration über einen Phasen-

term der theoretischen Beschreibung der räumlichen Lichtbeugung entspricht, bei

der der Phasenterm aus den optischen Wegunterschieden verschiedener Lichtantei-

le resultiert. Broers et al. zeigen in Ref. [79], dass unter Annahme eines recht-

eckförmigen Spektrums der Breite ∆Ω und einer quadratischen Phasenmodulation3

Φ (Ω1) =
Φ(2)

2
Ω2

1 die Gl. 4.22 in die Form

Ẽ2 (0) ∝
∆Ω/2
∫

−∆Ω/2

eiΦ(2)Ω
2
1dΩ1 (4.23)

überführt werden kann. Diese besitzt die mathematische Struktur des komplexen

Fresnel-Integrals4 [87]

∆x
∫

0

eiπ

2
x2

dx =

∆x
∫

0

[

cos
(π

2
x2
)

+ i sin
(π

2
x2
)]

dx . (4.24)

Auf dieser Analogie aufbauend, nutzen Broers et al. [79] räumliche Zonen- und

Phasenplatten in der Fourier-Ebene eines gefalteten 4f-Aufbaus, um die spek-

trale Intensitätsverteilung im SH-Spektrum zu beeinflussen. Im Vergleich zu aus-

3 Diese entspricht einer linearen Frequenzmodulation.
4Real- und Imaginärteil des Integrals sind die kartesischen Koordinaten der Cornu-Spirale [87].
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schließlich quadratisch phasenmodulierten Impulsen sind damit spektrale Inten-

sitätsüberhöhungen auf Kosten anderer Spektralanteile realisierbar.

Diese Möglichkeit wurde von Broers et al. [79] als
”
spektrale Fokussierung“ be-

zeichnet. Das dabei zugrunde liegende Prinzip besteht darin, dass die in Gl. 4.22

durch den Phasenterm ei2Φ(Ω1) verursachten destruktiven Anteile entweder mittels

blockierender Zonenplatten gänzlich unterdrückt oder mittels Phasenplatten in kon-

struktive Anteile umgewandelt werden.

Die Zusammenhänge sollen anhand eines theoretischen Beispiels erläutert werden,

bei welchem aber, ohne Beschränkung der Allgemeinheit, von einem Gauss-förmi-

gen Fundamentalenspektrum anstatt eines rechteckförmigen ausgegangen wird:

Ein Fundamentalenimpuls von 20 nm Bandbreite (FWHM) bei 800 nm Zentralwel-

lenlänge wird mit Φ(2) =-3000 fs2 quadratisch phasenmoduliert. Das Spektrum und

der zugehörige Phasenverlauf sind in Abb. 4.10 dargestellt. Um sämtliche destruk-

tive Phasenanteile bei der Erzeugung der zentralen Spektralkomponente der SH zu

eliminieren, könnte als triviale Lösung eine Phasenplatte verwendet werden, die ge-

nau den inversen Phasenverlauf ∆Φ (Ω1) = −Φ (Ω1) des Fundamentalenimpulses

wiedergibt. Dies würde aber lediglich einer einfachen Kompression des Impulses bis

zur Bandbreitebegrenzung entsprechen.

Da der relevante Phasenterm ei2Φ(Ω1) aber π-periodisch ist, ist eine Maximierung der

zentralen SH-Spektralkomponente mittels der ebenfalls in Abb. 4.10 dargestellten

Phasenplatte mit

∆Φ (Ω1) = −1

2
(2Φ (Ω1) modulo 2π) (4.25)

möglich.

In scheinbarem Gegensatz zur Bedingung Gl. 4.17 wird ein symmetrischer Phasen-

verlauf zur Maximierung der zentralen Spektralkomponente eingesetzt.

Bei Betrachtung von Abb. 4.10 ist aber ersichtlich, dass die durch die gestrichelte

Kurve dargestellte effektive Phasenmodulation, die der Summe aus durchgezoge-

ner und gepunkteter Kurve entspricht, wiederum ein binärer Phasenverlauf mit den

möglichen Werten π und 2π ist.

Wie bereits im Abschnitt 4.4 erläutert, ist ein solcher Verlauf aber einem antisym-

metrischen Verlauf gleichwertig.

Alternativ können, wenn auch mit geringerer Effizienz, destruktive Anteile mit ei-

ner Zonenplatte unterdrückt werden, deren Transmissionsfunktion in Abb. 4.11 dar-

gestellt ist. Liegt ei2Φ(Ω1) im 2. oder 4. Quadranten der komplexen Zahlenebene

(1
2
π < 2Φ (Ω1) < π und 3

2
π < 2Φ (Ω1) < 2π), so heben sich konstruktive und de-

struktive Wirkungen von Real- und Imaginärteil in Bezug auf die Erzeugung der

zentralen SH-Komponente jeweils auf.

Wesentlich ist demnach die Unterdrückung der Spektralkomponenten mit Phasen im
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Bereich π < 2Φ (Ω1) <
3
2
π, die komplexe Beiträge im 3. Quadranten erzeugen. Im

vorliegenden Fall wurden die unterdrückenden Fresnel-Zonen im Phasenbereich
1
2
π < 2Φ (Ω1) <

3
2
π angelegt.

Die Wirkung dieser Modulationen ist in Abb. 4.12 dargestellt. Wie zu erwarten

war, ist es mit beiden Modulationsvarianten möglich, die Intensität der zentralen

Spektralkomponente bei der SHG phasenmodulierter Impulse anzuheben. Mittels

der Phasenplatte gelingt prinzipiell bei der Erzeugung der zentralen SH-Spektral-

komponente eine vollständige Umwandlung destruktiver in konstruktive Anteile,

woraus für diese Spektralkomponente die gleiche Intensität resultiert, wie bei der

Verwendung bandbreitebegrenzter Fundamentalenimpulse.

Abb. 4.10: Fundamentalenspek-
trum (grau gefüllt) eines um
800 nm zentrierten Impulses mit
20 nm Bandbreite (FWHM). Die
durchgezogene Kurve zeigt eine auf
den Bereich von [0, 2π] projizierte,
quadratische Phasenmodulation
mit Φ(2) = −3000 fs2. Die ge-
punktete Kurve zeigt eine mit
Gl. 4.25 berechnete Phasenplatte,
die zur spektralen Fokussierung auf
die zentrale Spektralkomponente
bei einer SHG geeignet ist. Die
gestrichelte, graue Kurve zeigt die
effektiv wirksame Phasenmodu-
lation, die eine diskrete Struktur
aufweist.

Abb. 4.11: Transmissionsverlauf
einer Zonenplatte (grau, gestri-
chelt), die das Spektrum des
zuvor in Abb. 4.10 definierten
Fundamentalenimpulses derart
amplitudenmoduliert (graues
Spektrum), dass damit ebenfalls
eine spektrale Fokussierung auf die
zentrale SH-Spektralkomponente
erzielt wird.

Der Begriff der
”
spektralen Fokussierung“ suggeriert die Möglichkeit, spektrale In-

tensitäten bestimmter Spektralkomponenten auf Kosten anderer erhöhen zu können.

Wichtig ist die Erkenntnis, dass das Verfahren aber ausschließlich die Auswirkun-

gen einer bereits vorhandenen Phasenmodulation teilweise kompensiert. Es können

in keinem Fall spektrale Intensitäten erzielt werden, die über diejenigen hinausge-

hen, die bei der Verwendung bandbreitebegrenzter Fundamentalenimpulse erzielt

werden.
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Abb. 4.12: Mittels Gl. 4.5 berech-
nete SH-Spektren für eine spektrale
Fokussierung mittels Phasenplatte
(gepunktete schwarze Kurve), und
Zonenplatte (gestrichelte graue
Kurve), sowie zum Vergleich für den
rein quadratisch phasenmodulierten
Fundamentalenimpuls (durchge-
zogene schwarze Kurve) und für
den bandbreitebegrenzten Funda-
mentalenimpulses (durchgezogene
hellgraue Kurve).

Wie bei den bereits diskutierten Ansätzen zur Kontrolle von Zweiphotonenprozessen

durch phasenmodulierte Impulse erlaubt dieses Verfahren jedoch eine Strukturierung

eines realen oder virtuellen Zweiphotonenspektrums, die eine selektive Anregung

ermöglicht [79].

4.6 Nichtresonante molekulare Zweiphotonen-

anregungen

Anstatt nur die Zentralfrequenz eines virtuellen SH-Spektrums phasenmodulierter

Laserimpulse hinsichtlich ihrer Anwendbarkeit für die Kontrolle atomarer Zwei-

photonenübergänge zu interpretieren, kann auch die Formung des gesamten virtuel-

len SH-Spektrums als Mittel der Kontrolle breitbandiger Zweiphotonenabsorptionen

in Betracht gezogen werden.

Dies ist insbesondere für eine spektrale Selektion von Zweiphotonenfarbstoffen in

der nichtlinearen Mikroskopie von Bedeutung. Diese Selektion ist ansonsten mittels

spektraler Filterung der Fundamentalenimpulse sehr ungünstig zu realisieren, da

durch den folgenden nichtlinearen Mischungsprozess eine Faltung und Verschmie-

rung der Filtercharakteristik erfolgen würde.

Wie in den vorigen Abschnitten gezeigt wurde, können im Gegensatz dazu Phasen-

modulationen der Fundamentalenimpulse hohe kontrastreiche Amplitudenmodula-

tionen im Anregungsspektrum bewirken.

Kürzlich demonstrierten Walowicz et al. [65, 66] experimentell die Kontrolle der

Zweiphotonenfluoreszenz (two-photon fluorescence, TPF) verschiedener Farbstof-

fe mittels sinusförmig phasenmodulierter Laserimpulse. Einige Ergebnisse sind in

Abb. 4.13 zusammengefasst.

Bedient man sich des Bildes eines virtuellen SH-Spektrums, das entsprechend Abb. 4.3

interferometrisch strukturiert ist, so besteht das dabei genutzte Kontrollprinzip in

einer einfachen Verschiebung des einzelnen konstruktiven Interferenzmaximums bei
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Abb. 4.13: Von Walowicz et al. [65] demonstrierte Kontrolle der laserinduzierten Zwei-
photonenfluoreszenz von Coumarin 460 (Punkte) und Coumarin 535 (Kreise): In (a) sind
die Anregungsspektren der Farbstoffe zusammen mit dem SH-Spektrum der bandbreite-
begrenzten Laserimpulse dargestellt. Die experimentell (b) und theoretisch (c) erhaltenen
Abhängigkeiten der TPF-Signale vom Parameter δ der sinusförmigen Phasenmodulation
α cos(γΩ − δ) zeigen eine Verschiebung der Kurven für die beiden Farbstoffe, die aus der
unterschiedliche Überlappung des virtuellen SH-Spektrums mit den Anregungsspektren
resultiert. Die Modulationsfrequenz ist so niedrig (γ = 20 fs [146]), dass nur etwa eine
Oszillation der Phasenfunktion unter dem Laserspektrum vorliegt. Die optimale Modula-
tionsamplitude von α = 1.5π wurde experimentell ermittelt.

sehr niedrigen Modulationsfrequenzen (nur 1 Periode unter dem Laserspektrum [65])

in Bezug auf die unterschiedlichen Maxima der Anregungsspektren der verschiedenen

Farbstoffe. Dies wird durch Variation des Parameters5 ψ erreicht, der den Übergang

von einer kosinus- zu sinusförmigen Phasenmodulation festlegt.

Als optimale Modulationsamplitude für einen maximalen Kontrast haben Walowicz

et al. [65] experimentell den Wert von 1.5π ≈ 4.7 rad ermittelt. Im Fall der ato-

maren Zweiphotonenanregung betrug die optimale Modulationsamplitude 1.2 rad

(vgl. Abb. 4.7). Offensichtlich reicht die bislang für atomare Systeme durchgeführte

Modellierung [59] nicht mehr für ein volles Verständnis der Verhältnisse bei breit-

bandigen Zweiphotonenanregungen aus [146].

Im Gegensatz dazu erlaubt das in Abschnitt 4.2 hergeleitete Modell eine sehr gute

Beschreibung der Zusammenhänge. Man erkennt dabei, dass im Falle von sinusförmi-

gen Phasenmodulationen mit einer geringen Anzahl N von Perioden unter dem

Laserspektrum ein Übergang zu kubischen Phasenmodulationen erfolgt, der exakt

durch Gl. 4.6 beschrieben wird.

Wie in Abschnitt 4.2.3 diskutiert, führt eine Vergrößerung der kubischen Phasenmo-

dulation zu einer Verringerung der Breite eines SH-Spektrums. Entsprechend zeigt

Abb. 4.14, dass theoretisch für kleine N eine Steigerung der Modulationsamplitu-

de ϕ zu einer Erhöhung des Kontrastes zwischen konstruktiver und destruktiver

Interferenz bei der Zweiphotonenanregung mit sinusförmig phasenmodulierten Im-

pulsen führt. Da ein realer Impulsformer mit endlicher spektraler Auflösung aber

5Nach Gl. 4.1 entsprechen die Parameter ψ,∆t und ϕ in dieser Arbeit den Parametern δ, γ und
α in Ref. [65].
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Abb. 4.14: Mittels Gl. 4.6 berechnete Abhängigkeit der spektralen Intensität bei einer
destruktiven Interferenz von der Modulationsamplitude ϕ bei der Zweiphotonenanregung
mit sinusförmig phasenmodulierten Laserimpulsen. Dargestellt sind Kurven für unter-
schiedliche Anzahlen von Perioden der Phasenmodulation unter dem Laserspektrum. Die
Anzahl der Perioden ergibt sich aus der Halbwertsbreite des Laserspektrums ∆ωH und
der Modulationsfrequenz ∆t zu N = ∆t∆ωH/

√
2 ln 2. Der maximal erzielbare Kontrast

zwischen konstruktiver und destruktiver Interferenz ist Imax/Imin und nimmt für niedrige
Periodenzahlen N monoton mit der Modulationsamplitude zu (vgl. Abb. 4.7).

nicht beliebig große kubische Phasenmodulationen bzw. Modulationsamplituden re-

produzieren kann, muss sich für diese, wie von Walowicz et al. [65] experimentell

beobachtet, ein Optimum ergeben.

Hiermit wurde gezeigt, dass die Untersuchung der Frequenzverdopplung ultrakurzer

Laserimpulse nicht nur brauchbare Modelle für atomare Zweiphotonenanregungen

liefert (vgl. Abschnitt 4.3), sondern ebenso für die Zweiphotonenanregung breitban-

dig absorbierender molekularer Systeme.

Dementsprechend könnten auch kompliziertere Konzepte zur selektiven Anregung

von Zwei- und Mehrphotonenfarbstoffen durch entsprechende Dreiwellenmischpro-

zesse in nichtlinearen Kristallen simuliert und nachvollzogen werden. Dazu könnten

u.a. die Kristallparameter, wie die Phasenanpassungswellenlänge und spektrale Ak-

zeptanzbreite, an die Charakteristika der Farbstoffe angepasst werden.



Kapitel 5

Reflektiver hochauflösender

Impulsformer

5.1 Einführung

Wie bereits in der Einleitung zu dieser Arbeit festgestellt wurde, sind geformte Im-

pulse im Infrarot (IR) und speziell im Ultraviolett (UV) von großem Interesse, da

sie sich besonders gut für die kohärente Kontrolle molekularer Dynamik eignen.

Andererseits erlauben konventionelle Impulsformer bislang keine hochauflösende Im-

pulsformung in diesen Spektralbereichen (vgl. Abschnitt 1.5).

Zur Aufhebung dieser Beschränkung wurde bisher versucht, konventionell geform-

te Impulse durch Frequenzkonversion in andere Spektralbereiche zu konvertieren

[75,78,77].

Wie im vorigen Kapitel dargestellt wurde, sind dabei aber recht komplexe Wechsel-

wirkungen zwischen Phasen- und Amplitudenmodulationen zu berücksichtigen, wes-

halb die Realisierung einer direkten, hochauflösenden Impulsformung in den bisher

nicht zugänglichen Spektralbereichen von Vorteil wäre.

Im folgenden Kapitel wird deshalb eine Möglichkeit zur direkten, hochauflösenden

Phasenmodulation ultrakurzer Laserimpulse im UV vorgeschlagen und experimen-

tell demonstriert [147].

Basierend auf dieser Lösung wird anschließend ein Konzept für einen hochauflösen-

den kombinierten Amplituden- und Phasenmodulator entwickelt, der geeignet ist,

den gesamten Spektralbereich vom tiefen Ultraviolett (DUV) bis zum nahen Infrarot

(NIR) abzudecken.

78
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5.2 Hochauflösender Phasenmodulator

5.2.1 Prinzip

Für die direkte Fourier-Filterung im Spektralbereich vom DUV bis zum NIR bie-

tet sich der Einsatz eines auf einem mikroelektromechanischen System (MEMS)

basierenden Mikrospiegelmodulators als räumlicher Lichtmodulator (SLM) an.

Abb. 5.1 zeigt einen geeigneten Aufbau zum Einsatz eines solchen MEMS-SLM.

Dieser gefaltete 4f-Aufbau ist vom Einsatz deformierbarer Membranspiegel bekannt.

Der Einfachheit halber ist in Abb. 5.1 als abbildendes optisches Element eine Linse

dargestellt, die aber bei Bedarf auch durch ein geeignetes reflektives Element, wie

einen off-axis-Paraboloiden, ersetzt werden kann.

G

L
MEMS-SLM

ff

Abb. 5.1: Schematische Darstellung eines phasenmodulierenden Laserimpulsformers auf
Basis miniaturisierter reflektiver räumlicher Lichtmodulatoren: G - Beugungsgitter, L -
Linse, f - Linsenbrennweite, MEMS-SLM - mikroelektromechanischer reflektiver räumli-
cher Lichtmodulator

Das verwendete MEMS-SLM ist ein Demonstrationsgerät, dass zur Zeit am Fraun-

hofer-Institut für Photonische Mikrosysteme (IPMS) in Dresden für Applikatio-

nen mit adaptiver Phasenfrontkorrektur entwickelt wird [148, 149]. Ähnliche Syste-

me sind bislang ausschließlich zur räumlichen Phasenfrontkorrektur eingesetzt wor-

den [150,151].

Das MEMS-SLM besteht aus unabhängig ansprechbaren Senkspiegelelementen, die

durch Oberflächenstrukturierung während eines voll CMOS-kompatiblen Fertigungs-

prozesses1 direkt auf einer darunter liegenden, integrierten Steuerschaltung erzeugt

werden (Abb. 5.3). Dies hat den großen Vorteil, dass bei ihrer Herstellung auf vorhan-

dene Technologien der Mikroelektronik zurückgegriffen werden kann, die prinzipiell

eine kostengünstige Produktion in großen Stückzahlen erlaubt.

Die Spiegel und die Stützpfosten in Abb. 5.2 bestehen aus einer Aluminiumlegie-

rung, die eine hohe Reflektivität vom DUV bis ins IR gewährleistet. Wie Abb. 5.3

zeigt, beträgt diese im Bereich von 200 bis 800 nm zwischen 85 % und 92 %.

1CMOS - complementary metal-oxide semiconductor
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40 µm

Senkelement

Stützpfosten

Steuerelektrode

Abb. 5.2: Das am Fraunhofer-
Institut für Photonische Mikro-
systeme entwickelte MEMS-SLM:
Schematische Draufsicht und
Seitenansicht eines einzelnen
Senkspiegelelementes, eine raster-
elektronenmikroskopische Aufnahme
der in einem zweidimensionalen
Feld angeordneten Spiegelelemente
und ein Bild des gesamten räum-
lichen Lichtmodulators. Jedes der
240 × 200 Senkelemente hat eine
Größe von 40×40 � m2 und kann um
maximal 450 nm vertikal ausgelenkt
werden [152].

Die Aktivierung eines Mikrospiegels geschieht durch Anlegen einer Signalspannung

zwischen dem Senkelement und der Steuerelektrode, welche durch elektrostatische

Kräfte eine Auslenkung des Spiegels in den Luftspalt verursacht (vgl. Abb. 5.2).

Wegen des dadurch vergrößerten optischen Weges erfährt das einfallende Licht eine

zur Auslenkung D proportionale Phasenverzögerung

∆Φ = 4π
D

λ
. (5.1)

In der vorliegenden Ausführung haben die Spiegelelemente eine Größe von 40 ×
40 � m2 und die maximale Auslenkung eines Spiegelelementes beträgt etwa 450 nm,

weshalb Phasenmodulationen von 0 bis π für Wellenlängen kleiner als 900 nm reali-

siert werden können. Bei Vergrößerung der Spiegelelemente sind prinzipiell auch

größere Auslenkungen möglich.

Die kurzwellige Grenze des spektralen Arbeitsbereichs bei etwa 200 nm resultiert

aus der abfallenden Reflektivität der Aluminiumlegierung und aus einer begrenzten

Oberflächenplanarität mit einer mittleren quadratischen Abweichung der Größen-

ordnung von 10 nm [152].

Im Gegensatz zu LC-SLM ist die Phasenmodulation durch einen Mikrospiegel-

modulator unabhängig vom Polarisationszustand des Lichtes bei senkrechtem Ein-

fall.

Obwohl die mechanische Schaltzeit eines Spiegelelementes nur etwa 10 µs beträgt,

wird für einen vollständigen Programmiervorgang der CMOS-Adressierungsmatrix

etwa 1 ms benötigt, was einer Bildwiederholrate von 1 kHz entspricht [148,149].

Die derzeit verfügbare 8-Bit-Ansteuerungsauflösung, die einer Auslenkungsauflösung

von 12 nm entspricht, und die effektive Programmierrate von 100 Hz sind durch das

Ansteuergerät des MEMS-SLM festgelegt. Dieses wird aber in naher Zukunft 10 Bit

Auflösung und Programmierraten im kHz-Bereich unterstützen [152].

Wegen der zweidimensionalen Anordnung der Mikrospiegel sind diese Modulato-
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ren sowohl für die derzeit übliche eindimensionale, als auch für die an Bedeutung

gewinnende zweidimensionale Impulsformung geeignet [72].

Abb. 5.3: Reflektivität der un-
strukturierten Aluminiumlegierung,
aus denen die Senkspiegelelemente
des MEMS-SLM bestehen. Quelle:
Ref. [152].

5.2.2 Demonstration der Impulsformung im Ultraviolett

Um die Anwendbarkeit der Modulatoren unter typischen Bedingungen zu testen,

wurde ein Demonstrationsmuster des in Abb. 5.2 dargestellten Modulators mit 240

x 200 Elementen zur eindimensionalen Formung ultrakurzer Laserimpulse bei 404 nm

verwendet. Dies schließt die Erzeugung von THz-Impulsfolgen und die Vorkompen-

sation der Gruppengeschwindigkeitsdispersion eines Glasblocks ein.

Wegen des eindimensionalen Charakters dieser Aufgabenstellungen werden alle Ele-

mente in einer Spalte des Modulators in gleicher Weise angesteuert.

Abb. 5.4 zeigt den für die Demonstration verwendeten Aufbau: Ein Titan-Saphir-

Laser mit Verstärker liefert Impulse mit einer Zentralwellenlänge von 808 nm, 27 nm

Halbwertsbandbreite, etwa 50 fs Halbwertsdauer und einer Energie von 800 µJ bei

einer Repetitionsrate von 50 Hz (vgl. Abschnitt 1.1).

Die Laserimpulse werden mittels eines Strahlteilers in zwei Anteile aufgeteilt, wovon

einer (≈ 40 %) frequenzverdoppelt wird und der andere (≈ 60 %) als Referenzimpuls

eine Verzögerungsstrecke durchläuft.

Die erzeugte zweite Harmonische hat eine Impulsenergie von etwa 2 µJ, eine Halb-

wertsbandbreite von 7 nm und einen Strahldurchmesser von etwa 5 mm. Sie wird

zunächst an einem dichroitischen Laserspiegel reflektiert, um die restliche Funda-

mentalenstrahlung zu unterdrücken, und auf ein aluminiumbeschichtetes Beugungs-

gitter mit einer Liniendichte von 2400 Linien pro mm gesandt, woraus eine Winkel-

dispersion ihrer Spektralkomponenten resultiert.

Das UV-Spektrum wird anschließend mittels einer zylindrischen Quarzlinse von

57 mm Brennweite auf das MEMS-SLM fokussiert. Da der Abstand zwischen Gitter

und Linse gleich dem zwischen Linse und SLM ist, bilden diese drei optischen Ele-

mente einen gefalteten 4f-Nulldispersionskompressor mit einem Phasenmodulator in

der Fourier-Ebene [16].
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BS

DC DC

CL

Verzögerungsstrecke

Impulsformer

MEMS-SLM

G
Titan-Saphirlaser

mit Verstärker SHG

THG
f
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D
L

Trigger-
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Kreuzkorrelations-
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Abb. 5.4: Experimenteller Aufbau: BS - Strahlteiler, CL - zylindrische Quarzlinse
(f = 57 mm), DC - dichroitischer Spiegel, D - Siliziumkarbidphotodiode, G - Beugungs-
gitter (Aluminium, 2400 Linien/mm), L - Quarzlinse, MEMS-SLM - mikroelektrome-
chanischer räumlicher Lichtmodulator, P - Quarzprisma, SHG - Erzeugung der zweiten
Harmonischen in einem BBO-Kristall, THG - Erzeugung der dritten Harmonischen in
einem BBO-Kristall. Die Kristalldicken betragen jeweils 100 µm.

Die Phasenmodulation wird durch das Auslenkungsmuster des MEMS-SLM be-

stimmt, dass bei der Repetitionsrate von 50 Hz für jeden einzelnen auftreffenden

Laserimpuls neu programmiert werden kann.

Da zum Zeitpunkt dieser ersten Demonstration nur Beugungsgitter und Zylinderlin-

sen verfügbar waren, mit der die optimale Kombination von Liniendichte und Brenn-

weite nicht realisiert werden konnte, nutzt das UV-Spektrum nur etwa ein Drittel

des MEMS-SLM aus. Eine volle Ausnutzung und damit optimale Leistungsfähigkeit

kann durch eine bessere Anpassung der Gitterdispersion oder der Brennweite der

Zylinderlinse aber leicht erreicht werden.

Nach der Reflexion und Phasenmodulation durch das MEMS-SLM durchlaufen die

UV-Impulse die Komponenten des Impulsformers in umgekehrter Reihenfolge, wo-

bei eine leichte Verkippung des SLM senkrecht zur Spektralebene eine Trennung des

auslaufenden Strahls vom einlaufenden am Ausgang des Impulsformers erlaubt.

Das MEMS-SLM hat eine sehr hohe Übertragungseffizienz von 85 % für die zwei-

te Harmonische. Die Abweichung dieses Wertes von der Reflektivität des Spiegel-

materials (≈ 90 % bei 404 nm, vgl. Abb. 5.3) ist hauptsächlich auf die räumliche

Lichtbeugung zurückzuführen, die aus der permanenten Gitterstruktur aufgrund der
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unvermeidbaren Zwischenräume zwischen den einzelnen Spiegelelementen resultiert2

(vgl. Abb. 5.2).

Mittels eines zweiten dichroitischen Strahlteilers werden nun die geformten UV-

Impulse kollinear mit den verzögerten Referenzimpulsen in einem 100 � m dicken

BBO-Kristall zur Erzeugung der dritten Harmonischen (THG) überlagert. Diese

stellt ein Kreuzkorrelationssignal dar und ist somit zur zeitlichen Charakterisie-

rung der UV-Impulse geeignet. Die dritte Harmonische wird zunächst mittels eines

Quarzprismas von der Fundamentalen und der zweiten Harmonischen getrennt und

anschließend mit einer Siliziumkarbidphotodiode detektiert.

In einem ersten Funktionstest des Impulsformers wurde das Spektrum der zweiten

Harmonischen vor und nach dem UV-Impulsformer verglichen. Dabei konnten keine

spektralen Veränderungen beobachtet werden, unabhängig davon, ob der Modula-

tor ein Muster darstellte oder nicht. Als zweiter Schritt wurde die zeitliche Struktur

des UV-Impulses nach Durchgang durch den Impulsformer charakterisiert, indem

die Kreuzkorrelationsfunktion mit dem verzögerten Referenzimpuls aufgenommen

wurde.

Abb. 5.5 a) zeigt die Kreuzkorrelation für den abgeschalteten Modulator. Die Halb-

wertsbreite von etwa 80 fs zeigt im Vergleich zur Fundamentalenimpulsdauer von

etwa 50 fs, dass die Restdispersion des zur Demonstration realisierten Impulsformers

für die meisten Anwendungen ausreichend klein ist. Bei ±1940 fs treten Replika des

Impulses auf, die aus der oben erwähnten permanenten Gitterstruktur resultieren

und die auch von Flüssigkristallmodulatoren her bekannt sind. Die Positionen dieser

Impulsreplika markieren die Ränder des sinc2-förmigen, effektiven Zeitfensters, das

für den Impulsformer in der dargestellten Ausführung zugänglich ist [110]. Durch

eine optimierte Ausnutzung des Modulators ist eine Verdreifachung der Ausdehnung

des zugänglichen Zeitfensters möglich.

Als erste typische Anwendung eines Impulsformers wurden nun mittels sinusförmi-

ger Phasenmodulationen verschiedene THz-Impulszüge erzeugt. Solche Impulszüge

sind beispielsweise für die optische Anregung von THz-Strahlung von Bedeutung

[153,127].

Abb. 5.5 b)-d) zeigt, dass die experimentell erzielten zeitlichen Impulsabstände sehr

gut mit den theoretisch erwarteten Werten für die jeweilige sinusförmige Phasenmo-

dulation übereinstimmen. Zusätzlich ist in Abb. 5.5 zu erkennen, dass sich die Form

und scheinbare Position der Impulsreplika mit der Modulationsfrequenz ändert. Dies

kann dadurch erklärt werden, dass die Replika ebenfalls Impulszüge mit sich ändern-

den zeitlichen Separationen darstellen. Deshalb werden auch Teile dieser Replika in

das schon erwähnte sinc2-förmige Zeitfenster [110] hinein verschoben und nehmen

2Dies betrifft hauptsächlich die senkrecht zur Spektralebene gebeugten Anteile, die durch die
Zylinderlinse nicht kollimiert werden.
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Abb. 5.5: Gemessene Kreuzkorrelationsfunktionen der UV-Impulse a) für die Fall ei-
nes abgeschalteten Modulators und b-d) für die Fälle, dass der Modulator sinusförmi-
ge Phasenmodulationen mit einer Amplitude von π/2 und Periodenlängen von 16, 8,
oder 4 Pixeln bereitstellt. Die dadurch erzeugten THz-Impulszüge haben theoretische
Impulsfolgefrequenzen von b) (119 fs)−1 = 8.4 THz, c) (238 fs)−1 = 4.2 THz und d)
(476 fs)−1 = 2.1 THz.

dabei in ihrer Amplitude zu.

Eine zweite typische Anwendung phasenmodulierender Impulsformer ist die Kom-

pensation der Dispersion optischer Medien, wie beispielsweise der Fenster eines

Vakuumaufbaus. Als ein realistisches Beispiel wurde deshalb die GVD eines Glas-

blocks kompensiert (vgl. Abschnitt 1.3). Abb. 5.6 zeigt dazu die Halbwertsbrei-

te der Kreuzkorrelationsfunktion der UV-Impulse mit dem Referenzimpuls nach

Durchgang durch 17 mm BK-7-Glas in Abhängigkeit von der vom Impulsformer

vorkompensierten quadratischen Phasenmodulation. Im Rahmen dieses Demonstra-

tionsexperimentes wurde angenommen, dass die räumliche Verteilung der Spektral-

komponenten in der Fourier-Ebene linear ist. Hier liefert diese Näherung aber gute

Ergebnisse.

Es wird eine Kompression bis auf 78 fs Kreuzkorrelationsbreite erzielt, wobei die da-

zu nötige quadratische Phasenmodulation sehr gut mit dem theoretisch erwarteten

Wert von Φ(2) = −2043 fs2 übereinstimmt.

Abb. 5.7 zeigt für eine Phasenmodulation dieser Größenordnung das Auslenkungs-

muster im ausgenutzten mittleren Teil des Modulators. Wegen der diskreten Struk-
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Abb. 5.6: Vorkompensation der GVD
von 17 mm BK-7-Glas bei 404 nm:
Abhängigkeit der Halbwertsbreite τK der
Kreuzkorrelationsfunktion von der qua-
dratischen Phasenmodulation Φ(2). In der
gegenwärtigen Ausführung unterstützt
der Impulsformer die Darstellung quadra-
tischer Phasen mit ausreichender Qualität
in einem Bereich von Φ(2) = ±3000 fs2.
Darüber hinaus treten Abtastverluste auf,
da sich die Phasenanstiege dem Grenz-
wert von π/Pixel nähern. Durch die Wahl
geeigneter optischer Komponenten lässt
sich der unterstützte Bereich auf etwa
Φ(2) = ±10000 fs2 steigern.

Abb. 5.7: Programmiertes Auslenkungs-
muster im ausgenutzten Teil des Modu-
lators, dass einer quadratischen Phasen-
modulation von Φ(2) ≈ −2000 fs2 bei
8-Bit Auflösung entspricht. Deutlich er-
kennbar sind die Phasensprünge, die zur
Darstellung großer Phasenanstiege ausge-
nutzt werden.

tur der Phasenmodulation können dabei 2π-Phasensprünge ausgenutzt werden, die

die im Vergleich zu deformierbaren Membranspiegeln geringen Maximalauslenkun-

gen der Mikrospiegel kompensieren müssen. Derartige deformierbare Membranspie-

gel erlauben Auslenkungen von beispielsweise 9 µm [154], weshalb sie für reine

Kompressionsaufgaben [20,100] meist besser geeignet sind als Mikrospiegelmodula-

toren . Andererseits erlauben sie aber nicht die Erzeugung komplexer Impulsformen,

wie sie beispielsweise in Abb. 5.5 gezeigt werden. Komplexe Impulsformen und die

Möglichkeit von Phasensprüngen haben sich aber u.a. als Schlüssel zur kohärenten

Kontrolle von Quantensystemen erwiesen [49, 57], weshalb sich der auf Mikrospie-

geln basierende Impulsformer besonders für derartige Anwendungen eignet.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass das hier verwendete MEMS-SLM

für eine Impulsformung im Spektralbereich von 900 nm bis 200 nm geeignet ist, eine

hohe Effizienz aufweist, prinzipiell eine hohe Musterwechselrate im kHz-Bereich un-

terstützt und weitgehend unempfindlich bezüglich des Polarisationszustandes des zu

modulierenden Lichtes ist. Die Modulatorauflösung von 240× 200 Spiegelelementen

ist mit denjenigen kommerziell erhältlicher, hochauflösender Flüssigkristallmodula-

toren vergleichbar [72, 110,101].
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5.3 Konzept eines reflektiven Amplituden- und

Phasenmodulators

Werden nun zwei Abb. 5.1 entsprechende Aufbauten mit Hilfe eines Strahlteilers

kombiniert, so kann über die Ausnutzung der Interferenz der zwei unabhängig pha-

senmodulierbaren Laserimpulse auch eine Amplitudenmodulation erzielt werden.

Prinzipiell handelt es sich um eine gleichzeitige Realisierung einer Vielzahl von Mi-

chelson-Interferometern, die einzeln einstellbar sind und jeweils nur den Spektral-

bereich beeinflussen, der das entsprechende Spiegelelementepaar abdeckt.

G

G

S
L

L

K

MEMS-SLM 1
Y W1( )

Y W2( )

MEMS-SLM 2

F

Abb. 5.8: Schematische Darstellung eines interferometrischen Laserimpulsformers zur
Amplituden- und Phasenmodulation auf Basis reflektiver räumlicher Lichtmodulatoren:
F - Faraday-Isolator, G - Beugungsgitter, L - Linse, S - Strahlteiler, K - optionale Kom-
pensationsplatte, MEMS-SLM - mikroelektromechanischer reflektiver räumlicher Licht-
modulator. Es ist zu beachten, dass die bei einer Amplitudenmodulation unterdrückten
Spektralanteile nicht im Impulsformer dissipiert, sondern in den Laser zurück reflektiert
werden. Deshalb ist ggf. der Faraday-Isolator (F) zum Schutz des Lasers vorzusehen.

Abb. 5.8 zeigt eine mögliche Realisierung. Wird angenommen, dass der Strahlteiler

die Feldamplituden jeder Spektralkomponente in die Anteile s1 und s2 aufteilt, so

ergibt sich ein ausgangsseitiges spektrales elektrisches Feld

Ẽ2(Ω) = s1s2Ẽ1(Ω) · (exp (−iΨ1 (Ω)) + exp (−iΨ2 (Ω))) , (5.2)

wobei im Folgenden angenommen wird, dass die durch den Strahlteiler selbst ver-

ursachte Phasenmodulation schon in den Phasen Ψ1(Ω) und Ψ2(Ω) berücksichtigt

ist.

Es soll nun bestimmt werden, welche Phasenmodulationen Ψ1(Ω) und Ψ2(Ω) mit

den Spiegelarrays zu erzeugen sind, um eine vorgegebene Amplitudenmodulation
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|H̃ (Ω) | und eine Phasenmodulation ∆Φ(Ω) am Ausgang des interferometrischen

Laserimpulsformers zu erzielen.

Diese Modulationen sollen am Ausgang des Impulsformers ein spektrales elektrisches

Feld

Ẽ2(Ω) = H̃ (Ω) Ẽ1 =
∣

∣

∣
H̃ (Ω)

∣

∣

∣
Ẽ1(Ω) exp (−i∆Φ(Ω)) (5.3)

erzeugen, woraus sich unter Berücksichtigung von Gl. 5.2 die Beziehung

∣

∣

∣H̃ (Ω)
∣

∣

∣ = 2s1s2 cos

(

Ψ2 (Ω) − Ψ1 (Ω)

2

)

(5.4)

ergibt [87].

Aus Gl. 5.2 und Gl. 5.3 folgt für die Phasenmodulation ∆Φ(Ω) die Beziehung

∆Φ(Ω) =
Ψ1(Ω) + Ψ2(Ω)

2
. (5.5)

Die Amplitudenmodulation einer Spektralkomponente kann demnach über Wegdif-

ferenz im zugehörigen Teilspektrometer eingestellt werden, die Phasenmodulation

aber über das arithmetische Mittel der Längen der beiden zugehörigen Interferome-

terarme.

Es ist festzustellen, dass die Beziehungen Gl. 5.4 und Gl. 5.5 mit denen übereinstim-

men, die die simultane Amplituden- und Phasenmodulation mit Flüssigkristalldop-

pelmasken beschreiben [102].

Soll der interferometrische Impulsformer nun eine bestimmte Amplitudenmodula-

tion
∣

∣

∣
H̃ (Ω)

∣

∣

∣
und eine bestimmte Phasenmodulation ∆Φ(Ω) realisieren, so müssen

durch die MEMS-SLM diejenigen Phasenmodulationen Ψ1(Ω) und Ψ2(Ω) erzeugt

werden, die Gl. 5.4 und Gl. 5.5 erfüllen. Eine mögliche Kombination ist

Ψ1,2(Ω) = ∆Φ(Ω) ∓ arccos





∣

∣

∣
H̃ (Ω)

∣

∣

∣

2s1s2



 . (5.6)

Diese Beziehungen gelten generell für die Realisierung einer gleichzeitigen Amplitu-

den- und Phasenmodulation durch interferometrische Überlagerung zweier verschie-

den phasenmodulierter, aber ansonsten gleicher Impulse. Die technische Ausführung

ist dabei nicht auf die in Abb. 5.8 dargestellte Variante beschränkt.

Es bleibt festzustellen, dass das hier vorgestellte Konzept geeignet ist, eine Phasen-

und Amplitudenmodulation mindestens im Wellenlängenbereich von 200. . . 900 nm

zu ermöglichen, was u.a. einen exzellenten Ausgangspunkt für zukünftige Experi-

mente zur kohärenten Kontrolle molekularer Dynamik darstellt.



Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurden neue Möglichkeiten und Anwendungen der Phasenmodula-

tion ultrakurzer Laserimpulse untersucht. Folgende Ergebnisse wurden erzielt:

� Es wurde ein Gerchberg-Saxton-Algorithmus aus dem Bereich der abbil-

denden Optik auf die Problematik der zeitlichen Impulsformung übertragen.

Dieser Algorithmus wurde ursprünglich entwickelt, um Phaseninformationen

aus räumlichen Intensitätsverteilungen zu rekonstruieren. Im Bereich der zeit-

lichen Impulsformung ermöglicht er die sehr schnelle Berechnung der Pha-

senmodulation, die einen Impuls so moduliert, dass er einen vorgegebenen

zeitlichen Intensitätsverlauf approximiert. Durch die im Vergleich zu konven-

tionellen Berechnungsmethoden drastische Senkung des Rechenaufwandes ist

der adaptierte Algorithmus besonders für die kombinierte raumzeitliche Im-

pulsformung von großer Bedeutung.

� Erstmals wurde die Kompression phasenmodulierter Impulszüge in phasenmo-

dulierenden Resonatoren demonstriert. Dieses Ergebnis kann durch Vorkom-

pensation dicker Gires-Tournois-Interferometer mit Hilfe eines phasenmo-

dulierenden Impulsformers oder mittels anderer phasenmodulierender Reso-

natoren erzielt werden. Mit dieser Methode ist es möglich, äußerst komplexe

Impulsstrukturen zu erzeugen, die mittels einzelner oder mehrerer phasen-

modulierender Resonatoren selektiv komprimiert werden können. Diese selek-

tive Kompression könnte beispielsweise zur Adressierung ultrakurzer Laser-

impulse in optischen Netzwerken genutzt werden oder zur Realisierung neuar-

tiger Strecker-Kompressor-Konzepte.

� Weiterhin wurde die Frequenzverdopplung phasenmodulierter Femtosekunden-

laserimpulse theoretisch und experimentell untersucht. Es wurde gezeigt, dass

diese ein ausgezeichnetes Modellsystem für die selektive Anregung schmal-

und breitbandiger nichtresonanter Zweiphotonenprozesse mit phasenmodulier-

ten Laserimpulsen darstellt. Insbesondere wurden für sinusförmig und kubisch

phasenmodulierte Impulse analytische Beschreibungen der Spektren der zwei-

ten Harmonischen gewonnen und experimentell verifiziert. Dabei wurde der

88
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Einfluss der phasenmodulierten Laserimpulse auf die Frequenzverdopplung

und auf nichtresonante Zweiphotonenanregungen unter einheitlichen Gesichts-

punkten diskutiert.

� Abschließend wurde gezeigt, dass durch die Anwendung auf mikroelektrome-

chanischen Systemen (MEMS) basierender Mikrospiegelmodulatoren eine di-

rekte hochauflösende Impulsformung in bislang unzugänglichen Spektralberei-

chen möglich ist. Dies wurde erstmals durch die direkte hochauflösende Pha-

senmodulation ultrakurzer Laserimpulse im Ultraviolett bei 400 nm demons-

triert. Basierend auf dieser Lösung wurde ein Konzept für einen hochauflösen-

den kombinierten Amplituden- und Phasenmodulator entwickelt, der in der

gegenwärtigen technischen Ausführung geeignet ist, den gesamten Spektral-

bereich von 200 bis 900 nm abzudecken. Dies stellt besonders für zukünftige

Anwendungen zur kohärenten Kontrolle von Molekülen eine exzellente experi-

mentelle Voraussetzung dar.
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A.: Sub-diffraction limited structuring of solid targets with femtosecond laser
pulses. In: Opt. Express 7 (2000), S. 41

90



LITERATURVERZEICHNIS 91

[11] Holzwarth, R. ; Udem, Th. ; Hänsch, T.W. ; Knight, J. C. ; Wads-
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[56] Netz, R. ; Feurer, T. ; Fülöp, J. A.: Influence of phase modulation on the
reshaping of ultrashort laser pulses in resonant three-level systems. In: Phys.
Rev. A 64 (2001), S. 043808–1

[57] Dudovich, N. ; Dayan, B. ; Gallagher Faeder, S. M. ; Silberberg,
Y.: Transform-Limited Pulses Are Not Optimal for Resonant Multiphoton
Transitions. In: Phys. Rev. Lett. 86 (2001), S. 47

[58] Dudovich, N. ; Oron, D. ; Silberberg, Y.: Coherent Transient Enhan-
cement of Optically Induced Resonant Transitions. In: Phys. Rev. Lett. 88
(2002), S. 123004–1

[59] Meshulach, D. ; Silberberg, Y.: Coherent quantum control of two-photon
transitions by a femtosecond laser pulse. In: Nature 396 (1998), S. 239

[60] Degert, J. ; Wohlleben, W. ; Chatel, B. ; Motzkus, M. ; Girard, B.:
Realization of a Time-Domain Fresnel Lens with Coherent Control. In: Phys.
Rev. Lett. 89 (2002), S. 203003–1

[61] Hornung, T. ; Meier, R. ; Zeidler, D. ; Kompa, K.-L. ; Proch, D. ;
Motzkus, M.: Optimal control of one- and two-photon transitions with sha-
ped femtosecond pulses and feedback. In: Appl. Phys. B 71 (2000), S. 277

[62] Hacker, M. ; Netz, R. ; Roth, M. ; Stobrawa, G. ; Feurer, T. ; Sau-

erbrey, R.: Frequency doubling of phase-modulated, ultrashort laser pulses.
In: Appl. Phys. B 73 (2001), S. 273

[63] Meshulach, D. ; Silberberg, Y.: Coherent quantum control of multiphoton
transitions by shaped ultrashort optical pulses. In: Phys. Rev. A 60 (1999),
S. 1287

[64] Bardeen, C. J. ; Yakovlev, V. V. ; Squier, J. A. ; Wilson, K. R. ;
Carpenter, S. D. ; Weber, P. M.: Effect of Pulse Shape on the Efficiency
of Multiphoton Processes: Implications for Biological Microscopy. In: Journal
Of Biomedical Optics 4 (1999), S. 362

[65] Walowicz, K. A. ; Pastirk, I. ; Lozovoy, V. V. ; Dantus, M.: Multiphoton
Intrapulse Interference. 1. Control of Multiphoton Processes in Condensed
Phases. In: J. Phys. Chem. A 106 (2002), S. 9369

[66] Lozovoy, V. V. ; Pastirk, I. ; Walowicz, K. A. ; Dantus, M.: Multiphoton
intrapulse interference. II. Control of two- and three-photon laser induced
fluorescence with shaped pulses. In: J. Chem. Phys. 118 (2003), S. 3187

[67] Oron, D. ; Dudovich, N. ; Yelin, D. ; Silberberg, Y.: Quantum control
of coherent anti-Stokes Raman processes. In: Phys. Rev. A 65 (2002), S.
043408–1



LITERATURVERZEICHNIS 95

[68] Dudovich, N. ; Oron, D. ; Silberberg, Y.: Single-pulse coherently con-
trolled nonlinear Raman spectroscopy and microscopy. In: Nature 418 (2002),
S. 512

[69] Weiner, A. M. ; Leaird, D. E. ; Wiederrecht, G. P. ; Nelson, K. A.:
Femtosecond Pulse Sequences Used for Optical Manipulation of Molecular
Motion. In: Science 247 (1990), S. 1317

[70] Wefers, M. M. ; Nelson, K. A. ; Weiner, A. M.: Multidimensional shaping
of ultrafast optical waveforms. In: Opt. Lett. 21 (1996), S. 746

[71] Koehl, R. M. ; Hattori, T. ; Nelson, K. A.: Automated spatial and
temporal shaping of femtosecond pulses. In: Opt. Commun. 157 (1998), S. 57

[72] Feurer, T. ; Vaughan, J. C. ; Koehl, R. M. ; Nelson, K. A.: Multidimen-
sional control of femtosecond pulses by use of a programmable liquid-crystal
matrix. In: Opt. Lett. 27 (2002), S. 652

[73] Vaughan, J. C. ; Feurer, T. ; Nelson, K. A.: Automated two-dimensional
femtosecond pulse shaping. In: J. Opt. Soc. Am. B 19 (2002), S. 2489

[74] Feurer, T. ; Stoyanov, N. S. ; Ward, D. W. ; Nelson, K. A.: Direct
Visualization of the Gouy Phase by Focusing Phonon Polaritons. In: Phys.
Rev. Lett. 88 (2002), S. 257402–1

[75] Hacker, M. ; Feurer, T. ; Sauerbrey, R. ; Lucza, T. ; Szabo, G.: Pro-
grammable femtosecond laser pulses in the ultraviolet. In: J. Opt. Soc. Am.
B 18 (2001), S. 866

[76] Tan, H.-S. ; Warren, W. S. ; Schreiber, E.: Generation and amplification
of ultrashort shaped pulses in the visible by a two-stage noncollinear optical
parametric process. In: Opt. Lett. 26 (2001), S. 1812

[77] Tan, H.-S. ; Warren, W. S. ; Schreiber, E.: High-resolution indirect pulse
shaping by parametric transfer. In: Opt. Lett. 27 (2002), S. 439

[78] Witte, T. ; Zeidler, D. ; Proch, D. ; Kompa, K. L. ; Motzkus, M.:
Programmable amplitude- and phase-modulated femtosecond laser pulses in
the mid-infrared. In: Opt. Lett. 27 (2002), S. 131

[79] Broers, B. ; Noordam, L. D. ; van Linden van den Heuvell, H. B.:
Diffraction and focusing of spectral energy in multiphoton processes. In: Phys.
Rev. A 46 (1992), S. 2749

[80] Glaß, Andreas M.: Kohärente Kontrolle der Photodissoziation von CsCl
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Anhang:

SHG sinusförmig

phasenmodulierter Impulse

Durch Einsetzen von Gl. 4.1 in 4.5 erhält man die komplexe spektrale Einhüllende

des Feldes der zweiten Harmonischen

Ẽ2 (Ω2) ∝
∞
∫

−∞

e
−
(

Ω1
∆Ω1

)2

eiϕ cos(∆tΩ1+ψ)e
−
(

Ω2−Ω1
∆Ω1

)2

eiϕ cos(∆t (Ω2−Ω1)+ψ)dΩ1 . (7)

Unter Verwendung des Additionstheorems für den Kosinus [144] und der Substitu-

tion

ξ(Ω2) = 2ϕ cos

(

1

2
∆tΩ2 + ψ

)

(8)

lässt sich Gl. 7 folgendermaßen vereinfachen:
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Durch Verwendung von Gl. 4.2 und Ω2
1 + (Ω2 −Ω1)

2 = 2
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2 ergibt

sich aus Gl. 9 die Beziehung
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Die verbleibenden Exponentialterme werden nun mittels der Beziehung
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(11)

quadratisch ergänzt und man erhält aus Gl. 10 die Beziehung
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Nun erfolgt eine Substitution
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mittels der Gl. 12 zu
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umgeformt werden kann. Nach Integration von Gl. 14 und Vernachlässigung skalie-

render Vorfaktoren ergibt sich die Beziehung

Ẽ2 (Ω2) ∝ e
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Wird nun die Substitution Gl. 8 rückgängig gemacht, so erhält man den analytischen

Ausdruck für die komplexe spektrale Einhüllende des elektrischen Feldes der zweiten

Harmonischen eines sinusförmig phasenmodulierten Laserimpulses:
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)2 ∞
∑

m=−∞

αm mit (16)
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Abkürzungen und Symbole

Abkürzungen

AO akustooptisch
AOPDF Filter mit akustooptisch gesteuerter Doppelbrechung
BBO Beta-Bariumborat
CARS kohärente Anti-Stokes-Raman-Streuung
CDMA Schema eines Netzwerks mit Codierungsaufteilung

(code-division multiple-access)
CPA Verstärkung frequenzmodulierter Impulse
DFM Differenzfrequenzmischung
DUV tiefes Ultraviolett
ES evolutionäre Strategie
FPI Fabry-Perot-Interferometer
FROG frequenzaufgelöste Korrelation
FWHM Halbwertsbreite
GA genetischer Algorithmus
GTI Gires-Tournois-Interferometer
GVD Gruppengeschwindigkeitsdispersion
IR infraroter Spektralbereich
LBO Lithiumtriborat
LC Flüssigkristall
MEMS mikroelektromechanisches System
MMDM deformierbarer Spiegel (micromachined deformable mirror)
NIR nahes Infrarot
SA Algorithmus, der einen Abkühlungsprozess simuliert (simulated annealing)
SESAM Spiegel mit sättigbarem Halbleiterabsorber
SFM Summenfrequenzmischung
SH, SHG zweite Harmonische bzw. deren Erzeugung
Skt. Skalenteil bzw. willkürliche Einheit
SLM räumlicher Lichtmodulator (spatial light modulator)
SVEA Näherung einer langsam veränderlichen Einhüllenden
THG Erzeugung der dritten Harmonischen
THz 1012 Hz
TPF Zweiphotonenfluoreszenz
UV ultravioletter Spektralbereich
VIS sichtbarer Spektralbereich
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Formelzeichen

a <(Γ )
AKF (τ) Autokorrelationsfunktion
b −=(Γ )
B(Ω) spektrale Feldamplitude
c0 Vakuumlichtgeschwindigkeit
C1, C2 Codierungen
C(t) zeitliche Feldamplitude
D Länge
E(t) reelle zeitabhängige elektrische Feldstärke
E0 reelle Feldamplitude

Ẽ(Ω) komplexes Spektrum der elektrischen Feldstärke

Ẽ+(ω), Ẽ−(ω) komplexes Spektrum der elektrischen Feldstärke bei
positiven bzw. negativen Frequenzen

Ẽ+(t), Ẽ−(t) inverse Fourier-Transformierte von Ẽ+(ω) bzw. Ẽ−(ω)

E(t), Ẽ(t) reelle bzw. komplexe zeitliche Feldeinhüllende

Ẽ(Ω) komplexe spektrale Feldeinhüllende

ẼSig(t, τ), ẼSig(Ω, τ) zeitliches und spektrales Korrelationssignal
F Fläche
F{·} komplexe Fourier-Transformation
F−1{·} inverse komplexe Fourier-Transformation

H̃(Ω) komplexe spektrale Transferfunktion
=(·) Imaginärteil einer komplexen Zahl
I(t), I(Ω) zeitabhängige bzw. spektrale Intensität
IFROG(Ω, τ) FROG-Spektrogramm
ISig(Ω) zeitlich integriertes FROG-Spektrogramm
Jm Bessel-Funktionen erster Gattung und m-ter Ordnung
k,∆k Wellenzahl, Phasenfehlanpassung
KKF (τ) Kreuzkorrelationsfunktion
l,m,N ganze Zahlen
n, n(ω) Brechzahl, frequenzabhängige Brechzahl
p einheitenlose Konstante
P (t) momentane Leistung
P2 Wahrscheinlichkeit eines Zweiphotonenübergangs
<(·) Realteil einer komplexen Zahl
R Reflektivität
r̃ komplexe Amplitudenreflektivität
Sm Signal eines Detektors mit optischer Nichtlinearität

m-ter Ordnung
s1, s2 reelle Konstanten
t, t′ Zeiten
∆t Modulationsfrequenz einer periodischen Phasenmodulation
t̃ komplexe Amplitudentransmission
vG Gruppengeschwindigkeit
W Laserimpulsenergie
x, y, z geometrische Längen
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αm Substitution
Γ komplexer Impulsparameter für Gauss-Impulse
δ Gangunterschied bzw. Phasenverzögerung
δ(x) Dirac-Funktion
ε0 Dielektrizitätskonstante des Vakuums
ζ Substitutionsvariable
Θ zeitliche Phase
θ Einfallswinkel
λ,∆λ Wellenlänge, Wellenlängenbereich
ν absolute Frequenz

zugehörige spektrale Breite
ξ, % Substitutionsvariable
τ, τD, τG, τGTI, τH, τK, τ0 Zeiten und Zeitkonstanten
Φ(m) m-te spektrale Dispersionsordnung
Φ(Ω), ∆Φ(Ω) spektrale Phasen und Phasenmodulationen
φ(t) zeitabhängige Phase ohne Trägerfrequenzanteil
ϕ Phasenmodulationsamplitude
χ dielektrische Suszeptibilität
Ψ(Ω) spektrale Phase
ψ, ψ(ω) Phase, frequenzabhängige Phase
Ω,∆Ω auf ω0 bezogene relative Kreisfrequenz,
ω, ω(t) absolute Kreisfrequenz, momentane Kreisfrequenz
ω0 zentrale Kreisfrequenz, Trägerfrequenz
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Thesen zur Dissertation

Neue Möglichkeiten und Anwendungen der
Phasenmodulation ultrakurzer Laserimpulse

vorgelegt von Dipl.-Phys. Martin Hacker

� Ein Gerchberg-Saxton-Algorithmus aus dem Bereich der abbildenden Op-
tik lässt sich auf die Problematik der zeitlichen Impulsformung übertragen. Da-
mit ist eine sehr schnelle Berechnung derjenigen Phasenmodulation möglich,
die einen Impuls so moduliert, dass er einen vorgegebenen zeitlichen Inten-
sitätsverlauf approximiert. Durch die im Vergleich zu konventionellen Berech-
nungsmethoden drastische Senkung des Rechenaufwandes ist der adaptierte
Algorithmus besonders für die kombinierte raumzeitliche Impulsformung von
großer Bedeutung.

� Eine Kompression phasenmodulierter Impulszüge in phasenmodulierenden Re-
sonatoren, wie z.B. dicken Gires-Tournois-Interferometern, ist möglich. Die-
ses Ergebnis kann durch Vorkompensation des phasenmodulierenden Resona-
tors mit Hilfe eines phasenmodulierenden Impulsformers oder mittels ande-
rer phasenmodulierender Resonatoren erzielt werden. Diese Methode gestat-
tet die Erzeugung äußerst komplexer Impulsstrukturen, die mittels einzelner
oder mehrerer phasenmodulierender Resonatoren selektiv komprimiert werden
können. Diese selektive Kompression könnte beispielsweise zur Adressierung
ultrakurzer Laserimpulse in optischen Netzwerken genutzt werden oder zur
Realisierung neuartiger Strecker-Kompressor-Konzepte.

� Die Frequenzverdopplung phasenmodulierter Femtosekundenlaserimpulse stellt
ein ausgezeichnetes Modellsystem für die selektive Anregung schmal- und
breitbandiger nichtresonanter Zweiphotonenprozesse mit phasenmodulierten
Laserimpulsen dar. Für sinusförmig und kubisch phasenmodulierte Impulse
können analytische Beschreibungen der Spektren der zweiten Harmonischen
gewonnen werden, die experimentell verifizierbar sind. Der Einfluss der pha-
senmodulierten Laserimpulse auf die Frequenzverdopplung und auf nichtre-
sonante Zweiphotonenanregungen kann unter einheitlichen Gesichtspunkten
diskutiert werden.

� Durch die Anwendung auf mikroelektromechanischen Systemen (MEMS) ba-
sierender Mikrospiegelmodulatoren ist eine direkte hochauflösende Impuls-
formung in bislang unzugänglichen Spektralbereichen möglich. Dies wird erst-
mals durch die direkte hochauflösende Phasenmodulation ultrakurzer Laser-
impulse im Ultraviolett bei 400 nm demonstriert. Basierend auf dieser Lösung
wurde ein Konzept für einen hochauflösenden kombinierten Amplituden- und
Phasenmodulator entwickelt, der in der gegenwärtigen technischen Ausführung
geeignet ist, den gesamten Spektralbereich von 200 bis 900 nm abzudecken.
Dies stellt besonders für zukünftige Anwendungen zur kohärenten Kontrolle
von Molekülen eine exzellente experimentelle Voraussetzung dar.
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