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Kurzfassung

Anne Harth

Parametrische Verstarkung von Einzyklen-Pulsen und deren kohirente

Wechselwirkung mit einem Zwei-Niveau-System

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein neuartiges Konzept entwickelt, um Einzyklen-Pulse
im sichtbaren Spektralbereich zu verstiarken, da gewohnliche Verstéirkersysteme die dafiir
notige Bandbreite nicht unterstiitzen. Es basiert auf der seriellen Pulssynthese zweier
breitbandiger optisch-parametrischer Verstirker mit einer integrierten Superkontinuum-
serzeugung, welche das Spektrum fiir den Einzyklen-Puls bereitstellt.

Da die parametrischen Verstéarker fiir die Synthese jeweils mit einer unterschiedlichen
Pumpwellenlénge betrieben werden, liegen die Verstarkungsspektren in benachbarten Spek-
tralbereichen, so dass die Synthese zu einem breiten koharenten Spektrum fithrt, das vom
sichtbaren bis hin zum nahinfraroten Spektralbereich reicht.

Das verstarkte Spektrum hinter den beiden Verstérkerstufen hat eine Pulsenergie von
11J bei einer Pulswiederholrate von 200 kHz und unterstiitzt Pulsdauern unter 3fs. Dies
entspricht im sichtbaren Spektralbereich einem Puls mit nahezu einer einzigen Trager-
Oszillation unter der Intensitétseinhiillenden.

Zusammen mit der in dieser Arbeit vorgeschlagenen Pulskompression, die auf einem
geeigneten Pulsformer basiert, und einer Stabilisierung der Trager-Einhiillenden-Phase des
Pulses, ist dieses neuartige Verstarker-Konzept in der Lage Einzyklen-Pulse zu verstirken
und damit eine geeignete Quelle fiir spektroskopische Studien im Bereich der extrem kurzen
Pulsdauern.

Diesbeziiglich wurde in dieser Arbeit ebenfalls die Abhéngigkeit der Populationswahr-
scheinlichkeit eines atomaren Systems von der Tréger-Einhiillenden-Phase eines Einzyklen-
Pulses untersucht. Es wurde eine bestimmte Quantenpfadinterferenz identifiziert, die auf-
grund der spektralen Eigenschaften des in dieser Arbeit erzeugten Spektrums geeignet
ist die von der Trager-Einhiillenden-Phase abhingige Zustandsbesetzung zum ersten Mal

experimentell iiber einen optischen Ubergang nachzuweisen.

Schlagworte: Einzyklen-Puls, Parametrische Verstarkung, Superkontinuumerzeugung,

Quantenpfadinterferenz






Abstract

Anne Harth

Parametric amplification of single-cycle pulses for the coherent controle

of atomic systems

Within the scope of this thesis, a novel concept for the amplification of single-cycle laser
pulses in the visible spectral range has been developed, since commonly used amplifiers
do not support the required amplification bandwidth. It is based on the serial puls syn-
thesis of two broadband optical parametric amplifiers with an integrated supercontinuum
generation, providing the spectrum for the single-cycle pulse.

Given the different pump wavelength of the parametric amplifiers used for the pulse
synthesis, the amplified spectra are located in different spectral regions, hence the synthesis
leads to a broadband spectrum, spanning from the visible to the near infra-red.

The amplified spectrum after the two amplification stages contains a pulse energy of
11J at a repetition rate of 200 kHz and supports a pulse duration below 3 fs. In the visible
spectral range this corresponds to a pulse with nearly one carrier oscillation under the
pulse envelope.

Along with the pulse compression proposed in this thesis, which is based on a suitable
pulse-shaper setup in combination with a stabilisation of the carrier-envelope phase of the
pulse, this novel amplification concept is capable of single-cycle pulse generation and is
therefore an appropriate source for spectroscopic studies in the regime of extreme short
pulse durations.

In this respect the dependency of the population probability of an atomic system on the
carrier-envelope phase has been studied. A specific quantum path interference was identi-
fied, suited to verify experimentally the carrier-envelope phase dependent state population

with an optical transition for the first time.

Key words: single-cycle pulse, optical parametric amplification, supercontinuum genera-

tion, quantum path interference
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Kapitel 1

Einleitung

Die Wechselwirkung von Licht mit Materie ist Gegenstand vieler aktueller For-
schungsarbeiten. Um diese Wechselwirkung gezielt zu untersuchen, kommt u.a. ko-
héirente Laserstrahlung zum Einsatz. Mit gepulsten Lasersystemen werden aufgrund
der hohen Spitzenleistung auch nichtlineare Effekte wie z. B. die Erzeugung von neu-
en Frequenzanteilen beobachtbar. Mittlerweile sind auch Pulsintensitaten verfiigbar,
die es ermoglichen atomar gebundene Elektronen aus ihrem Zustand zu losen.

Neben der Entwicklung von Hochleistungs-Lasersystemen gehen die Bestrebungen
zur Erzeugung immer kiirzerer Pulsdauern. Erreicht die Pulsdauer die Zeitspanne
weniger oder sogar einer einzigen Trager-Oszillation des Pulses, dann er6ffnet sich
das neue Forschungsgebiet der ,phase sensitiv nonlinear optics“ [Sch03b] oder auch
,carrier wave nonlinear optics® [Weg05]. In diesem Bereich zeigt sich der direkte
Einfluss der Position der Tréger-Oszillation unter der Intensitétseinhiillenden, die
Trager-Einhiillenden-Phase (CEP), eines elektromagnetischen Feldes auf die Wech-
selwirkung z.B. in der Starkfeldphysik im ,cut-off“-Bereich eines Harmonischen-
Spektrums [Bal03, Gou08]. Aber auch mit Pulsen im nJ-Bereich kann der Einfluss
der CEP beobachtet werden, z.B. durch Quantenpfadinterferenz in einem Halbleiter-
material [For04], die Multi-Photon induzierte Photonemission an einer Metallober-
fliche [Apo04] oder durch die Interferenz von zwei Mollow-Seitenbandern aufgrund
von ,Rabi flopping“-Effekten [Muc04]. Dariiber hinaus héngt die Zustandsbesetzung
atomar gebundener Elektronen bei diesen Pulsdauern ebenfalls von der CEP des
Pulses ab, was bisher vielfach theoretisch vorhergesagt [Chull, Jir05, Nak06a] und
fiir Anregungspulse im Radiofrequenz-Bereich auch experimentell bestétigt wurde
[Li10].

Pulse mit wenigen optischen Zyklen konnten bereits direkt aus einem Titan-Saphir
Oszillator erzeugt werden [Rau08]. Bei der Verstarkung solcher Pulse wird die Puls-
dauer allerdings wieder erhoht, da das Spektrum in Multipassverstarkern einge-

schntirt wird. Daher wird haufig nach der Verstarkung eine spektrale Verbreiterung
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durch z.B. Hohlkernfasern oder durch Filamentation genutzt, um den Puls nach-
traglich auf kurze Pulsdauern zu komprimieren [Sch03a, Ste09].

Die Erzeugung oder Verstdrkung von Einzyklen-Pulsen erfordert allerdings ei-
ne spektrale Bandbreite, die mit iiblichen Laserkristallen oder Verstarkersystemen
nicht mehr erreichbar ist. Eine Abhilfe schafft das Konzept der Pulssynthese, wobei
zwei verschiedene Spektralbereiche kohérent zu einem einzigen Spektrum kombi-
niert werden (siehe z. B.[Mor10]). So wurden 2010 erfolgreich zwei komplementére
Spektren zu einem Einzyklen-Puls synthetisiert [Kral0]. Dieses Konzept findet nun
auch Anwendung in den Hochenergie-Lasersystemen mit Pulsenergien im pJ-Bereich
[Wirll]. Auch die Synthese zweier optisch-parametrischer Verstérker wurde erfolg-
reich gezeigt [Huall, Man12]. Die Synthese der Spektren (bzw. der Pulse) erfordert
in allen Systemen eine préazise Kontrolle des zeitlichen Abstands der Pulse zuein-
ander und die Kontrolle der CEP jedes einzelnen Pulses (siche z.B. [Cox12, Kral0,
Man12]).

In dieser Arbeit wird ein neues Verstarker-Konzept vorgestellt, das die nétige
Bandbreite fir die Verstarkung von Einzyklen-Pulsen im sichtbaren Spektralbereich
unterstiitzt. Dieses Konzept basiert auf der Kombination von zwei breitbandigen
optisch-parametrischen Verstirkern mit einer integrierten Superkontinuumserzeu-
gung. Dadurch, dass jeder Verstarker mit einer unterschiedlichen Pumpwellenlange
betrieben wird, liegen die Verstarkungsspektren der beiden Verstarker in benachbar-
ten Spektralbereichen, so dass die Synthese zu einem breiten, koharenten Spektrum
fithrt [Her10]. Die beiden Verstarker-Stufen werden direkt hintereinander gereiht, so
dass dieses Konzept auch als ,serielle“-Pulssynthese bezeichnet werden kann.

Ein breitbandiger Titan-Saphir-Oszillator stellt das Seed-Spektrum fiir die erste
Verstérkerstufe bereit. Fiir die zweite Verstérkerstufe wird der Seed mittels eines
Festkorperfilaments erzeugt. Das Filament mit einem bereits kurzen Puls zu gene-
rieren fiihrt dazu, dass das gesamte Superkontinuum-Spektrum zur Erzeugung eines
Einzyklen-Pulses genutzt werden kann.

Das verstarkte Spektrum hat eine Energie von 1pJ und unterstiitzt Pulsdauern
unter 3 fs bei einer Pulswiederholrate von 200 kHz [Har12]. Im sichtbaren Spektralbe-
reich entspricht dieser Puls einem 1,2-Zyklen-Puls. Mit einem geeigneten Pulsformer
und einer Stabilisierung der Trager-Einhitillenden-Phase des Pulses ist dieses neuar-
tige Verstarker-Konzept mit der seriellen Pulssynthese eine geeignete Einzyklen-
Pulsquelle fiir z.B. spektroskopische Studien im Bereich der extrem kurzen Pulsdau-

ern.



Eine mogliche Anwendung fiir diesen Puls ist der experimentelle Nachweis der
CEP-abhéangigen Zustandsbesetzung atomar gebundener Elektronen. Dies wird eben-
falls in dieser Arbeit untersucht. Insbesondere wird dabei auf die Quantenpfadinter-
ferenz verschiedener Anregungspfade eingegangen, um schliefflich eine Konfiguration

fiir eine mogliche Messung mittels einer optischen Anregung vorzustellen.

Diese Arbeit ist wie folgt gegliedert. Im zweiten Kapitel werden einige Grund-
lagen sowohl fiir die theoretische Untersuchung der Abhéngigkeit eines atomaren
Zustands von der Triger-Einhiillenden-Phase als auch fiir die breitbandige parame-
trische Verstarkung fiir Einzyklen-Pulse wiederholt und diskutiert. So werden u.a.
die Gleichungen fiir die Beschreibung der Wechselwirkung von Einzyklen-Pulsen
mit einem atomaren Zwei-Niveau-System eingefithrt, auf denen die Berechnungen
im Kapitel 3 beruhen. Der zweite Teil des ersten Kapitels diskutiert insbesondere die
Bandbreite parametrischer Verstéarker, wobei in dieser Betrachtung auch rdumliche
und zeitliche Effekte mitberiicksichtigt werden.

Das dritte Kapitel untersucht numerisch und analytisch mogliche Quantenpfadin-
terferenzen, die mit einem tiber-oktavbreiten Spektrum von Bedeutung sind, um
den Effekt der CEP-abhéngigen Zustandsbesetzung in einem Zwei-Niveau-System
nachweisen zu konnen.

Im vierten Kapitel wird zu Beginn das Konzept der Erzeugung und Verstar-
kung von Einzyklen-Pulsen vorgestellt. Danach wird detailliert auf die einzelnen
Komponenten eingegangen, insbesondere auf die Erzeugung des Superkontinuum-
Spektrums und die beiden parametrischen Verstarkerstufen.

Anschlieflend folgt im finften Kapitel eine Diskussion und ein Ausblick bzgl. der
Energieskalierung des Systems, der Pulskompression, der Stabilisierung der Tréger-
Einhiillenden-Phase und eine erste Abschatzungen in Hinblick auf die experimentelle
Durchfithrbarkeit der in Kapitel 3 vorgestellten Quantenpfadinterferenz-Experimente,

bevor diese Arbeit mit einer Zusammenfassung endet.






Kapitel 2

Grundlagen der
Licht-Materie-Wechselwirkung

Die Wechselwirkung eines elektromagnetischen Feldes mit Materie kann mit einem
semiklassischen Formalismus beschrieben werden, wobei das Feld klassisch und die
Materie quantenmechanisch behandelt wird. So wird z.B. das klassische elektroma-
gnetische Feld mathematisch mit einer Einhiillenden A(¢) und einer schnell oszillie-

renden Schwingung w beschrieben:

E(t) = A(t) - cos(wt + ¢g) (2.1)

wobei g die Trager-Einhiillenden-Phasen (CEP) bestimmt!. Gl. 2.1 gilt sowohl
fir kontinuierliche Felder mit schmalbandigen Spektren, als auch fiir breitbandige
Spektren, die Pulse mit einer fourierlimitierten Pulsdauer im fs-Bereich unterstiitzen.
Abb. 2.1 zeigt ein Beispiel fiir einen Einzyklen-Puls im sichtbaren Spektralbereich
mit einer Zentralfrequenz von 483 THz bzw. 620nm im Zeit- und Frequenzbereich.

Der Puls hat eine Dauer von 2,1 fs und das zugehorige Spektrum tiberspannt mehr
als eine optische Oktave von 250 THz bis 700 THz (siehe Abb. 2.1 (b)).

In der semiklassischen Beschreibung der Wechselwirkung berticksichtigen die Bloch-
Gleichungen die zeitliche Entwicklung der Materie, wihrend das Feld selbst als kon-
stant angenommen wird. Die wesentlichen physikalischen Gréflen, wie die Zustands-
besetzung |cj|2 eines Energieniveaus j und die ,Antwort“ der Materie auf das Feld,
die optische Polarisation P o< };:2%e(c;c}), konnen aus den Bloch-Gleichungen
berechnet werden.

Die Wirkung der Materie auf das Feld wird mit den Maxwell-Gleichungen be-

'Fiir ein physikalisches Feld muss auBerdem gelten, dass das Feld bzw. der Puls keinen

+00
DC-Anteil besitzt. Daher muss [ dt E(t) =0 (bzw. [E(w =0)| = 0) erfiillt sein [Che02, Dcvac06).
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Abbildung 2.1.: (a) Darstellung eines Einzyklen-Pulses im Zeitbereich mit einer schnell
oszillierenden Zentralfrequenz von 483 THz (rot), der Puls-Einhiillenden (blau) und der Defi-
nition der Trager-Einhiillenden-Phase (CEP). In (b) ist das zugehorige Spektrum des Pulses
gezeigt.

rechnet. Dort taucht die Polarisation P als Quellterm u.a. fiir die Erzeugung neuer
Frequenzkomponenten auf. Sie wird in der nichtlinearen Optik mittels einer Po-
tenzreihenentwicklung P(w) = xM(w)E(w) + XD E(w)E(w) + ... beschrieben und
definiert dadurch die Suszeptibilititen n-ter Ordnung (™). Anhand der verschiede-
nen Ordnungen der Suszeptibilitat werden die linearen und nichtlinearen Prozesse
wie z.B. die Dispersion (x(1), die parametrische Verstirkung (DFG) (x(?), der
Kerr-Effekt (x(®), usw. sortiert.

Mit den Maxwell-Gleichungen und den Bloch-Gleichungen (siche z. B. [Hug98])
kann sowohl die Zeitabhangingkeit des Feldes als auch die der Materie beriicksichtigt
werden; sie stellen damit eine vollsténdige Beschreibung der Wechselwirkung bereit.

Ublicherweise werden fiir die Losung dieser Gleichungen Néherungen verwendet,
wie die ,slowly-varying-envelope approximation® (SVEA), bei der die zeitliche An-

derung der Einhiillenden des elektromagnetischen Feldes gegeniiber der schnellen
94|
ot
proximation“ (RWA), bei der das zeitliche Integral tiber eine schnelle Oszillation

Oszillation vernachlassigt werden kann (%+ < wE/(t)), oder die ,rotating-wave ap-
([ dtA(t) exp(i(w, + wr)t) ~ 0, wobei wy die Frequenz eines optischen Ubergangs
und wy, die Zentralfrequenz des elektromagnetischen Felds ist) vernachlassigt wer-
den kann.

Fiir die Beschreibung von Einzyklen-Pulsen sind diese Naherungen nicht mehr
akzeptabel [Bra97, Hug98, Zio95|, da die genaue Position des elektromagnetischen
Feldes in der Pulseinhiillenden an Bedeutung gewinnt.

In diesem Kapitel werden grundlegende mathematische und physikalische Zusam-

menhange erldutert, die fiir die koharente Wechselwirkung atomarer Systeme mit



2.1. Zeitliche Entwicklung atomarer Zustande

Einzyklen-Pulsen und fiir die parametrische Verstdrkung im Rahmen dieser Arbeit
relevant sind. Daher wird zunachst die zeitabhéngige Populationsdynamik an einfa-
chen atomaren Systemen, wie z.B. in einem Zwei-Niveau-System, vorgestellt. Hier
wird insbesondere die mathematische Beschreibung der Wechselwirkung mit einem
Einzyklen-Puls eingefithrt. Zuséatzlich wird die storungstheoretische Beschreibung
der Wechselwirkung berticksichtigt, um die kohdrente Anregung iiber verschiedene
Quantenpfade besser beschreiben zu kénnen.

Nach der Einfithrung der theoretischen Grundlagen, die fiir die Simulationen in
Kapitel 3 notwendig sind, wird ausfiithrlich auf die parametrische Verstarkung einge-
gangen, da mit dieser Methode erfolgreich breitbandige Spektren verstarkt werden
konnen (siehe Kapitel 4). In diesem Abschnitt wird insbesondere die Bandbreite der
parametrischen Verstarkung in Hinblick auf zeitliche und raumliche Propagations-

effekte untersucht.

2.1. Zeitliche Entwicklung atomarer Zustande

Die semiklassische Beschreibung der Wechselwirkung behandelt das elektromagne-
tische Feld klassisch und die Materie, bzw. das Atom, quantenmechanisch [Bra00,
Man95, Ran10, Rie06, Sch90]. Ein quantenmechanischer Zustand wird beschrieben
durch die Superposition der einzelnen Eigenzusténde des Systems [j(¢)) und deren
zeitabhéngigen Wahrscheinlichkeitsamplituden ¢;(¢). Mit der Schrodingergleichung
wird die zeitliche Entwicklung eines Zustands berechnet, wobei sich der Hamilton-
operator aus einem ungestorten Operator und einem Dipol-Wechselwirkungsoperator
zusammensetzt. Daraus folgt die zeitabhéngige Wahrscheinlichkeitsamplitude fiir

das i-te Energieniveau eines einzelnen Atoms, welches mit dem Niveau |j) koppelt:
Cl(t) = IZ Qij (t) eiiwijt Cj(t), (22)
J

wobei w;; = w; —w; die Ubergangsfrequenz vom Eigenzustand |i) nach |j) ist und
Qi; = pi; E(t)/h, mit dem Dipolmatrixelement y;; 1 und dem elektrischen Feld E(t)
die Rabifrequenz beschreibt.

'Das Dipolmoment i; ist direkt mit dem Einstein-A;;-Koeffizienten verkniipft:

3
2wy J

ii =
7 3eohc3

|Nij|27

mit der Ubergangsfrequenz w;;j [Dem07]. Aus Paritétsgriinden ist p;; = 0.
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Wird ein Atom-Ensemble betrachtet, konnen dissipative Effekte, wie die Lebens-
dauer der Zustandsbesetzung 77 und die Dekoharenzzeit T5 in die Gleichungen ein-
gefligt werden. Bei einer Anregung mit einer Pulsdauer im fs-Bereich kénnen sie al-
lerdings vernachléssigt werden, da T} und T, tiblicherweise im ps-ns-Bereich liegen.
Diese Gleichung beschreibt somit die vollstdndige Dipol-Wechselwirkung inklusive
nichtlinearer Prozesse zwischen einem klassischen Feld und den atomaren Niveaus
li) und |j). Sie gilt insbesondere auch fiir die Anregung mit einem Einzyklen-Puls,
da die RWA nicht angewendet wurde. Dies wird nun am Beispiel eines Zwei-Niveau-

Systems kurz dargestellt.

Zwei-Niveau-System

In einem Zwei-Niveau-System existieren nur zwei Zustédnde: der Grundzustand |g)
und ein oberer Zustand |e). Der Abstand der beiden Energie-Niveaus sei hw4 und fiir
das Dipolmatixelement gilt: piey = tge = p1. Somit folgen aus Gl. (2.2) die gekoppelten

Differentialgleichungen:

&,(t) = Q1) e7at ¢, (1), (2.3a)
G(1) =1Q(t) €At ¢ (1), (2.3b)

mit Q(t) = pE(t)/h. Ohne eine Anregung befindet sich das Atom im Grundzustand,

d.h. |¢g? =1 und |c.|* = 0. Wechselwirkt ein Puls mit einer Pulsfliche 2 = 27, wobei

m:%/ﬁmum (2.4)

itber die Pulseinhiillende definiert wird, resonant mit einem Zwei-Niveau-System,
dann invertiert das Feld zunédchst die Zustandsbesetzung, d.h. |¢g|? =0 und |c.|* = 1,
und geht dann wieder in den Ausgangszustand zuriick. Diese einzelne Oszillation
wird Rabiflop genannt.

Wird die Pulsflache erhoht, dann oszilliert die Population innerhalb der Puls-
wechselwirkungzeit mehrmals. Dies ist in Abb. 2.2 dargestellt, indem die Gl. (2.3)
numerisch einmal mit RWA ((a) und (b)) und ohne RWA ((c) und (d)) gelést wur-
den. Zusétzlich ist das Populationsverhalten fiir zwei unterschiedliche Pulsdauern

(4,5fs und 9,11s) gezeigt. Aus dieser Darstellung werden zwei wesentliche Punkte



2.1. Zeitliche Entwicklung atomarer Zustande
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Abbildung 2.2.: Vergleich einer Rabioszillation durch die numerische Lésung der Gleichung
(2.3) mit RWA ((a) und (b)) und ohne die RWA ((c) und (d)) fiir zwei unterschiedliche
Pulsdauern 4,5 fs und 9,1 fs. Die Pulse wurden auf eine Pulsfliche von 2 = 67 normiert. Wird
die RWA angewendet, sind keine Feld-Effekte der Trager-Oszillation sichtbar. In (c) und (d)
wird deutlich, dass das elektrische Feld die Zustandsbesetzung treibt, und dass bei kurzen
Pulsdauern die Rabioszillation nicht wie erwartet beendet wird. Die Zentralfrequenz des Pulses
entspricht 1,5eV, das Spektrum hat eine Gauss-Einhiillende der Breite entsprechend eines 4,5-
fs- und eines 9,1-fs-Pulses; das Dipolmatrixelement ist p = 0,5-10728 Cm und w4 entspricht
1,5eV.

deutlich, wenn die RWA nicht angewendet wird (sieche auch [Hug98, Zio95]):

o Die Zustandsbesetzung wird direkt vom elektromagnetische Feld getrieben
(siche z.B. Abb. 2.2 (c)). Ist die Feldstarke z.B. E(t) = 0, dann sorgt die
Ableitung des Feldes 224 fiir die weitere Dynamik. Erst wenn E (t) =0 und

ot
8}(33?) = (0 kommt die Oszillation zum Erliegen.

o Die Zustandsdynamik wird bei der Anregung von Pulsen mit wenigen opti-
schen Zyklen nicht mehr korrekt durch die Pulsfliche bzw. die Pulsenergie
wiedergegeben (siche Abb. 2.2 (c), der Rabiflop wurde nicht beendet).

Somit macht die RWA Feldeffekte unsichtbar und die Gleichungen (2.3) sind ge-
eignet Effekte zu beschreiben, die nur fiir kurze Pulsdauern sichtbar und relevant

werden.

Die Differentialgleichungen (2.3) beschreiben nicht nur die lineare Ein-Photon-Ab-
sorption, sondern beinhalten auch die nichtlineare Optik, wie die Drei-Photonen-, die

5-Photonen- und die héheren ungeraden Ordnungen der Absorption. Dies ist direkt
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Abbildung 2.3.: (a) Population (log.) des oberen Zustands eines Zwei-Niveau-Systems in
Abhéngigkeit des Niveau-Abstands. Neben der 1PA ist auch die 3PA und die 5PA zu erkennen.
Bei einem Level von etwa 1-1073% ist die Grenze zum numerischen Rauschen. (b) Darstellung
der Mehrphotonen-Absorption im Energie-Niveau-Diagramm. Auch den virtuellen Energie-
Niveaus wird eine Paritit zugeordnet. Die spektrale Bandbreite des Pulses entspricht 0,02eV
bei 1,5eV Zentralfrequenz und einer Pulsfliche von A=m.

an einem Beispiel in Abb. 2.3 (a) zu erkennen. Hier wurde ein Puls mit 2 = 7 bei einer
Zentralfrequenz, die einer Energie von 1,5€V entspricht, angenommen. Der Energie-
Niveau-Abstand des Zwei-Niveau-Systems wurde von 0eV bis 8eV durchgestimmt
und die Population des oberen Energie-Niveaus |c.|? berechnet.

Die Population zeigt ein erstes Maximum bei einem Energie-Niveau-Abstand von
1,5eV, welches der 1-Photon-Absorption (1PA) entspricht. Zusétzlich sind auch Ma-
xima bei 4,5eV und 7,5€V sichtbar, die der 3-Photonen- (3PA) und 5-Photonen-
Absorption (5PA) zugeordnet werden konnen (siehe hierzu auch [Penl0]).

Aus Paritétsgriinden besitzen die beiden Zustédnde eines Zwei-Niveau-Systems un-
terschiedliche Symmetrien. Entspricht z.B. der Grundzustand einem s-Orbital (dies
entspricht einer symmetrischen Ortswellenfunktion), dann stellt das obere Niveau
ein p-Orbital dar (ungerade Funktion). In einem solchen Zwei-Niveau-System ist ei-
ne Zwei-Photonen-Absorption (2PA)! verboten. Deshalb sind auch in Abb. 2.3 keine
2PA oder 4PA Prozesse zu sehen. Abb. 2.3 (b) zeigt die Ein- und Mehr-Photonen-
Absorption tiber virtuelle Niveaus in einem Energie-Niveau-Diagramm. Virtuelle Ni-
veaus konnen nicht bevolkert werden. Die Lebensdauer solcher Niveaus ist tiber den
Energieabstand zum néchsten passenden (bezogen auf die Paritét) reellen Niveau
gegeben. Sie ist ein wichtiger Parameter fiir die Berechnung der Populationswahr-

scheinlichkeit iiber einen bestimmten Anregungspfad.

n einem Drei-Niveau-System (z.B. s-p-s) ist eine Zwei-Photonen-Absorption von s—s
aufgrund des mittleren Energie-Niveaus erlaubt.
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2.1. Zeitliche Entwicklung atomarer Zustande

Um dies zu verdeutlichen, wird im Folgenden mit Hilfe der storungstheoretischen
Beschreibung der Wechselwirkung die Ubergangsrate von Ein- und Drei-Photonen-
Ubergéngen beschrieben. Damit wird es moglich sein verschiedene Anregungspfade

zu bewerten.

Storungstheoretische Beschreibung

Mittels einer storungstheoretischen Darstellung konnen die zeitabhédngigen Wahr-
scheinlichkeitsamplituden aus Gleichung (2.3) auch analytisch berechnet werden.
Diese Beschreibung ist unter der Annahme giiltig, dass sich die Population des
Grundzustands kaum é&ndert |co|? ~ 1. Sie ist hilfreich, um sowohl lineare und nicht-
lineare Prozesse wie die Ein- und Mehr-Photonen-Absorption strukturiert zu unter-
suchen, als auch Interferenzphidnomene anschaulich zu diskutieren.

Um die Betrachtung so einfach wie moglich zu halten, wird im Folgenden das
elektromagnetische Feld vereinfacht als monochromatisch Welle mit einer zeitun-
abhéngigen Pulseinhiillenden angenommen. Aus Gleichung (2.2) folgt (siehe auch
[Boy92, Bra00, Ran10, Sch90)):

() =a(0)-i [ Y Qe (). (2.5)

Die Storung des Atoms durch das elektromagnetische Feld E soll mit dem Pa-
rameter € ein- und auch ausgeschaltet werden konnen, so dass fiir den Dipolope-
rator gilt: p;jel = € - V;;. Die Zustinde und somit auch die Wahrscheinlichkeit-
samplituden werden dann durch eine Potenzreihenentwicklung beschrieben: ¢; =

cl(.o) + ecgl) + 62052) + 63653) +---. Daraus folgt:

t . ’ _
000 = eV 0) - [t S ), (2.6)
J

mit 2 =0 und w;; = w; —w;.
(N)

Nun kann der Einfluss der ,,Storung® verschiedenen Stérungsordungen c¢;’ und
unterschiedlichen Prozessen zugeordnet werden. Dies wird im Folgenden am Beispiel

eines Zwei-Niveau-Systems gezeigt.

Wie oben erwéhnt, existieren in einem Zwei-Niveau-System nur die Zustande |g)
und |e) mit einem Niveau-Abstand von Aw4 und einem Dipolmatrixelement pu; au-
Berdem gelte ¢ (0) = 0.

11



2. Grundlagen der Licht-Materie-Wechselwirkung

Fiir die Wahrscheinlichkeitsamplitude nullter Ordnung, die den stirksten Term in
der Entwicklung darstellt, gilt: cf,o) =1 und ¢” = 0. Das heifit, das System verbleibt
groftenteils von der Anregung ungestort. Aus Gleichung (2.6) und mit M=o folgt,
dass fiir den Grundzustand alle geraden Ordnungen und fiir den angeregten Zustand

alle ungerade Ordnungen ungleich Null sind. Es gilt also: ¢, = céo) + c§2) + c§4) + e

und ¢, = cgl) + c,(gg) + cg5) + e
Erste Storungsordnung: Die erste Storungsordnung bezieht sich somit nur auf den

oberen Zustand |e) und mit Cgo) =1 folgt:
1 _ . ’ N Aiwat!
Ce’ = 1[ dt’" Q(t") evat. (2.7)

Sie beschreibt die Absorption eines einzelnen Photons. Trifft ein elektromagnetisches
Feld E(t) = Af(e“! + e7“!) in Resonanz (wa = w) auf das System, so folgt:

Q - R '
= —iTIP f dt’ (el@arelt’ 4 eilwa=w)iry (2.8)

mit Qyp = %. Hier kann der schnell oszillierende Phasenterm mit (w4 +w), vernach-
lassigt werden (RWA); nur der Term mit (wa —w) =~ 0 liefert einen nennenswerten
Beitrag zum Integral. Daraus folgt fiir die Populationswahrscheinlichkeit des oberen
Niveaus: [c{V2 » sin?((wa - w) - £/2)/((wa - w)/2)? [Ran10].

Dritte Storungsordnung: Die néchste relevante Ordnung fiir das obere Energie-
Niveau ist die dritte Storungsordnung. Mit dieser Ordnung werden 3-Photonen-
Prozesse, wie z.B. die 3-Photonen-Absorption (3PA), beschrieben. Fiir eine 3PA wird
ein elektromagnetisches Feld angenommen, dessen Zentralfrequenz w = w4 /3 und
Q(t) = Q3 (ewt +ewt) ist. Die RWA vernachléssigt in diesem Fall alle Phasenterme,
fiir die nicht (wa — 3w) ~ 0 gilt. Somit folgt:

: 1 O3 . /
ng) — _13_ 1 / dtlel(wA—?)w)t (29)
23 (-2w)(wa —w)
Q : /
= —i% f dt'el(wa=3)t (2.10)

3
mit Qsp = 122%(_201)?—;/‘_@. Der Ausdruck dieser effektiven Rabifrequenz enthélt die

Lebensdauern der zwei virtuellen Niveaus, die direkt abgelesen werden kénnen. Fiir
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2.1. Zeitliche Entwicklung atomarer Zustande

e>

lg>
QP1 QP2

Abbildung 2.4.: Vergleich zweier Quantenpfade QP1 und QP2. Die Lebensdauer der ver-
wendeten virtuellen Niveaus ist in QP1 kiirzer als im QP2, da der Abstand der virtuellen
Niveaus zum néchst passenden reellen Niveau grofer ist. Daraus folgt, dass QP2 wahrscheinli-
cher ist als QP1. Die vertikal gestrichelten Linien zeigen die Verbindung der virtuellen Niveau
mit den zugehorigen reellen Niveaus an.

das erste virtuelle Niveau gilt 71y = 1/(wa —w) und fir das zweite mon = 1/(—2w).
Diese 3PA ist in Abb. 2.4 als Quantenpfad QP1 dargestellt.

Wechselwirken nun z.B. zwei monochromatische Felder E = FEj(wp) + Fa(wr)
(wg = 2wy ) mit dem System, kann das obere Niveau mittels verschiedener Anregungs-
pfade bevolkert werden (siehe Abb. 2.4). Zum Quantenpfad QP2 gehort die effektive
Rabifrequnez: Qgps = 122%%, wobei € = pA;(w)/h und Qy = pAs(ws)/h.
Die Lebensdauer der virtuellen Niveaus, die direkt in der effektiven Rabifrequenz
enthalten sind, gewichtet die verschiedenen Quantenpfade. So ist z.B. der Quan-
tenpfad QP2 in Abb. 2.4 wahrscheinlicher als QP1, da der Abstand der virtuellen

Niveaus zu den passenden reellen Niveaus kleiner ist.

Fazit: In diesem Abschnitt wurde gezeigt, dass die Differentialgleichungen (2.3)
geeignet sind Einzyklen-Pulse in der Dipolwechselwirkung mit einem atomaren Sys-
tem korrekt zu beschreiben. Es wurde gezeigt, dass nicht nur lineare sondern auch
nichtlineare Absorption in diesen Gleichungen enthalten ist. Somit ist dieses Modell
geeignet die Interferenz verschiedener Quantenpfade zu berechnen (siehe Kapitel 3).

Auflerdem wurde die storungstheoretische Darstellung der Mehrphotonen-Absorp-
tion eingefiihrt, die sehr anschaulich die einzelnen Anregungspfade ordnet und eine

einfache Abschétzung der Gewichtung der Quantenpfade erlaubt.
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2. Grundlagen der Licht-Materie-Wechselwirkung

2.2. Parametrische Verstarkung

Die parametrische Verstiarkung ist, bezogen auf die Potenzreihen-Entwicklung der
nichtlinearer Polarisation P,; = (2 E| FE5 + ---, ein nichtlineare Prozess zweiter Ord-
nung. Die Polarisation beschreibt die Bewegung der im Material gebundenen Elek-
tronen und ist der Quellterm fiir die Erzeugung neuer Frequenzanteile. Die Suszep-
tibilitat zweiter Ordnung x(®) ist nur ungleich Null fiir nicht zentrosymmetrische
Kristalle [Fly75], so dass die wichtigen Prozesse wie z.B. die Erzeugung der zweiten
Harmonischen Strahlung (SHG), die Summenfrequenz-Erzeugung (SFG) und auch

die Differenzfrequenz-Erzeugung (DFG) nur in solchen Kristallen realisierbar sind.

In diesem Abschnitt wird die parametrische Verstarkung insbesondere im Hinblick
auf die breitbandige Verstarkung fiir Einzyklen-Pulsen beschrieben. Da ein parame-
trischer Prozess die Wechselwirkung eines elektromagnetischen Feldes mit Materie
beschreibt ohne dabei den Zustand der Materie zu d&ndern (z.B. durch Absorption),
ist die parametrische Verstarkung in Hinblick auf die Pulsenergie skalierbar. Dies
ist ein groBer Vorteil gegeniiber Verstérkersystemen, die z.B. iiber eine Absorption

optisch gepumpt werden miissen.

Differentialgleichungen

Am Prozess der optisch-parametrischen Verstiarkung (OPA) sind drei Frequenzen
beteiligt: die Pumpfrequenz w,, Signalfrequenz wy und Idlerfrequenz w;. Wie bei

allen parametrischen Prozessen gilt die Energieerhaltung hw, = A(ws + w; ).

Mathematisch wird die parametrische Verstarkung iiblicherweise mit drei gekop-

pelten Differentialgleichungen beschrieben. Sie lauten (z. B. [Cer03, Sut03]):

DA (1,7

# = ik, A, (1,7) A (LF) exp(iAk2), (2.11)
z

%W) - iy A (17)A (1,7 exp(-iAkz), (2.12)
z

aAé—(t’T) = —ir; AL (t,r)A,(t,7) exp(-iAkz). (2.13)
z

Hier wurden die Felder fiir einen Pumppuls A (#,7), Signalpuls A,(¢,r) und einen
Idlerpuls A,(t,r) eingefiihrt; A; ist die Einhiillende des Pulses j (j € {p,s,i}); und
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2.2. Parametrische Verstirkung

Ak = |/2p—l::8 —l::l-|1 die Bedingung fiir Phasenanpassung. Der Vorfaktor x; ist gegeben

durch k; = defp mit degy = %X(Q). Unter der Annahme, dass das Pumpfeld wéah-

Wi
2n,0
rend der Wecil;elwirkung nicht abgebaut wird, lésst sich aus diesen Differentialglei-
chungen sehr leicht eine Verstarkungscharakteristik von parametrischen Verstarkern
herleiten (siehe dazu z.B. [Cer03]).

Aus den Differentialgleichungen folgt, dass der Energietibertrag zwischen den Fel-

dern nur dann optimal ist,
« wenn Phasenanpassung gegeben ist, also Ak =0, und
o wenn die beteiligten Felder zeitlich und raumlich iiberlappen.

Auf diese Bedingungen wird im Folgenden im Detail eingegangen, wobei insbe-

sondere die Verstarkungsbandbreite im Mittelpunkt steht.

Phasenanpassung und Superfluoreszenzring

Phasenanpassung oder Impulserhaltung hEp = h(l::s + l;), bedeutet in der kollinea-
ren Geometrie (siehe Abb. 2.5 (b-1)) wyn, = wsns + w;n,;. In normal dispersiven
Medien kann diese Anforderung nicht trivialerweise erfiillt werden [Cer03]. Um die-
ser Bedingung dennoch gerecht zu werden, werden daher doppelbrechende Kristalle
verwendet, wie z.B. ein neg. uniaxialer -Barium Borat (BBO). Doppelbrechende
Kristalle besitzen in zwei Raumrichtungen einen ordentlichen Brechungsindex n,
und in der dritten Raumrichtung einen auflerordentlichen Brechungsindex n.. Mit

einem solchen Kristall kann der Brechungsindex fiir einen auflerordentlichen Strahl

a -1 kollinear

@) . (b-1) K, K
Idler k¢

Pumpe Wi P
Wp b2 nicht-kollinear
Signal (b-2) K K
ws
R\P
Phasenanpassung

Energieerhaltung

Abbildung 2.5.: (a) Darstellung der Energieerhaltung in einem parametrischen Prozess
iiber ein Energie-Niveau-Diagramm. Der Grundzustand ist ein reelles, der obere Zustand ein
virtuelles Niveau. (b) Skizze der kollinearen und der nicht-kollinearen Phasenanpassung mit
Hilfe der Vektoraddition.

Ymit k = =2 n;; mit der Lichtgeschwindigkeit cp, und dem Brechungsindex n; bei w;.
co

15



2. Grundlagen der Licht-Materie-Wechselwirkung

(z.B. die Pumpe) tber einen Winkel 6,, wobei 6, der Winkel zwischen Ep und der
Optischen Achse (OA) des Kristalls ist, eingestellt werden: wy, n¢,(6,) = WsNos +W;ile;.-
Sind des Weiteren Signal und Idler ordentlich polarisiert, dann wird diese Methode
Typ-1 Phasenanpassung genannt. Eine Ubersicht iiber die verschiedenen Methoden
der Phasenanpassung ist in [Dmi99] gegeben.

Wird nun beriicksichtigt, dass das Signal- und Idlerfeld eine spektrale Bandbreite
aufweisen, so hat die Gruppenverzogerung (GD) 9%/aw - z = /v, der einzelnen Felder
Einfluss auf die Bandbreite der Verstarkung (z.B. [Cer03]). Die grofite Bandbreite
wird erreicht, wenn die Gruppenverzogerungen fiir Signal und Idler identisch sind!.
Dies ist in einer kollinearen Geometrie nur im Entartungspunkt w, = w; moglich.
In der nicht-kollinearen Geometrie (sieche Abb. 2.5 (b-2)), in der Signal und Pumpe
einen Winkel a zueinander besitzen und somit auch aufgrund der Impulserhaltung
Signal und Idler einen Winkel zueinander haben, wird das zeitliche Auseinander-
laufen von Signal und Idler reduziert, da die Richtungsvektoren von Signal /23 und
Idler l; auf eine Achse projiziert werden. Entlang dieser Projektionsachse konnen die
Gruppengeschwindigkeiten gleich sein und eine breitbandige Verstarkung ist moglich
[Cer03].

Dies kann experimentell direkt tiber die parametrische Superfluoreszenz [Sut03]
beobachtet werden. Wird ndmlich in einen nichtlinearen Kristall eine Pumpe unter
einem Winkel 0, eingestrahlt, dann erscheint hinter dem Kristall ein Lichtkegel mit
einem winkeldispersiven Frequenzspektrum, wie in Abb. 2.6(b) gezeigt. Die verschie-
denen Frequenzen werden genau in die Richtung abgestrahlt, fiir die Ak = 0 gilt (z.B.
[Dan96]). Fiir verschiedene Winkel 6, folgen unterschiedliche Frequenzverteilungen.
Es ist deutlich zu sehen, dass bei dem optimalen Phasenanpassungswinkel 6,, die
sichtbaren Frequenzen in einem einzigen Ring iiberlagert sind. Der Offnungswin-
kel dieses Lichtkegels entspricht genau 2q,,, wobei «,, als ,magic angle“ bezeichnet

wird, weil dieser die Richtung fiir die groftmogliche Verstarkungsbandbreite vorgibt.

Die Phasenanpassungskurve fiir einen bestimmen Phasenanpassungswinkel 6, iber
das Frequenzspektrum ist in Abb. 2.7 (die blau-orange Kurven) zu sehen. Bei einem

bestimmten Winkel 6, gibt es einen Winkel a,, bei dem viele Spektralanteile in

'Dann gilt:
Ok, Ok;
Ak:kp—(ks+%LUSA(UJF...)_(ki—%LUiAUJ‘F...) :0,

wobei ein schmalbandiger Pumppuls angenommen wurden.
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2.2. Parametrische Verstirkung

>
Pumpe
A= 343 nm ‘J\
OA

Abbildung 2.6.: (a) Eine Pumpe bei 343 nm wird in einen 5 mm langen BBO-Kristall fokus-
siert. (b) Hinter dem Kristall ist ein Lichtkegel sichtbar, dessen Frequenzen winkeldispersiv
aufgespalten sind. Fiir verschiedene Winkel 6, ist die Winkeldispersion verschieden. So gibt
es einen Winkel 6,2, bei dem das sichtbare Spektrum in einem einzigen Ring lokalisiert ist.
Der Offnungswinkel des Kegels entspricht gerade 2a,. (Fiir die Fotografien wurde zusétzlich
ein breitbandiger Weifllicht-Seed (rechts neben der Pumpe) in den Kristall fokussiert, um den
Ring deutlicher sehen zu kénnen. Daher ist auch ein Idler (linkts neben der Pumpe) sichtbar.)

p1

derselben Raumrichtung phansenangepasst sind.

So ist bei einer Pumpwellenlinge von 515nm und einem 2mm langen BBO-
Kristall eine Verstarkungsbandbreite von 300 THz bis 450 THz moglich, siehe Abb.
2.7 (a)l. Der Frequenzbereich der Verstédrkung kann mit einer anderen Pumpwellen-
lange und der Anpassung der Winkel 8, und « in benachbarte Spektralbereiche ver-
schoben werden. Wird z.B. eine Pumpwellenénge von 343 nm gewahlt mit 6, = 37,4°,
Qi = 4,6°, ist eine Verstédrkung von 500 THz bis 650 THz moglich (Abb. 2.7 (b)).

Die Darstellung der spektralen Bandbreite der relativen Konversionseffizienz in
Abb. 2.7, die von der Propagationsldange L abhidngt, wurde anhand des Zusammen-
hangs sinc(Ak - £) berechnet. Diese Abschétzung gilt nur fir den Fall, dass der
Abbau des Pumpfeldes vernachléssigt werden kann (e.g. [Sut03]), und dass wéhrend
der gesamten Propagation alle drei beteiligten Strahlen (Signal, Idler und Pumpe)
standig miteinander interagieren konnen. Dies ist besonders in der nicht-kollinearen
Geometrie und bei kleinen Strahldurchmessern nicht der Fall. Daher werden im
Folgenden zuséatzlich rdumliche Effekte wie Beugung und ,,walk-off“, aber auch zeit-
liche und parasitire Effekte mit in die Betrachtung der parametrischen Verstarkung

einbezogen.

Beriicksichtigung von raumlichen, zeitlichen und parasitaren Effekten

Bevor in diesem Abschnitt nun die Ergebnisse einer komplexen Simulation diskutiert

werden, die sowohl raumliche und zeitliche als auch parasitiare Effekte wahrend des

1Zum Vergleich: in der kollinearen Geometrie (o = 0) sind es nur etwa 10 THz (bei etwa
350 THz).
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Abbildung 2.7.: Darstellung der Phasenanpassungskurve fiir verschieden Pumpwellenléngen.
(a) Bei einer Pumpwellenlénge von 515 nm und einem Phasenanpassungswinkel von 6, = 24,5°
ist bei einem Winkel von « = 2,5° eine Verstarkungsbandbreite allein aufgrund von Phasenan-
passung von etwa 300 THz bis etwa 450 THz moglich (2 mm BBO-Kristall). Der Verlauf der
Phasenanpassungskurve bei einer Pumpwellenldnge von 343 nm ist dhnlich zur vorherigen.
Bei einem 6, = 37,4° und einem Winkel o = 4,5° ist die Verstarkungsbandbreite von 150 THz
vergleichbar. Allerdings liegt die Verstdarkung im sichbaren Spektralbereich von 500 THz bis
650 THz (b).

Verstéarkungsprozesses berticksichtigt, wird der Einfluss des Poynting-Vektors auf

die nicht-kollineare Strahlgeometrie beschrieben.

Poynting-Vektor: Einen wichtigen Hinweis, warum raumliche Effekte beriicksich-
tigt werden miissen, gibt die Ablenkung eines auBerordentlichen Strahls in einem
doppelbrechenden Kristall. Ist z. B. die Pumpe eines parametrischen Verstéirkes in
einem BBO geméfl Typ-I-Phasenanpassung auflerordentlich polarisiert, so zeigt der
Poynting-Vektor, also der Energiefluss, nicht in die Propagations-Richtung l;p Der
Winkel zwischen /;p und dem Poynting-Vektor ist der walk-off-Winkel p. Es macht
daher durchaus einen Unterschied, ob der Winkel! «a = +a,,, oder o = —av,,, des Si-
gnals zur Pumpe als Verstarkungsgeometrie gewéhlt wird (sieche Abb. 2.8 und z. B.
[Brol1]). Die Geometrie in Abb. 2.8 (a) wird ,,Poynting vector walk-off compensati-
on“ (PVWC)-Geometrie genannt (« = +a,;,), da das Signal mit dem Poynting-Vektor
kopropagiert. Dies erhoht die Wechselwirkungslange zwischen Signal und Pumpe.

In dieser Geometrie ist zusatzlich zum Differenzfrequenz-Prozess u.a. die Erzeugung

Der Winkel a,, ist der ,,magic angle“.
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2.2. Parametrische Verstirkung

(a) PYWC-Geometrie (b) NPVWC-Geometrie
)

Poyntingvektor P Poyntingvektor
Signal
» s P\
Pumpe >®D\/".by ﬂ‘__‘.-‘ P

V r Pumpe \>

Signal

OA OA

Abbildung 2.8.: (a) In der ,Poynting vector walk-off compensation“ (PVWC)-Geometrie
propagieren Signal und Poynting-Vektor der Pumpe nahezu in die gleiche Richtung und pro-
pagieren dadurch raumlich langer miteinander. (b) In der “non Poynting vector walk-off com-
pensation® (NPVWC)-Geometrie ist das Gegenteil der Fall. Allerdings kopropagiert hier ein
Frequenzanteil des dispersiv aufgespalteten Idlers mit dem Poynting-Vektor.

der zweiten Harmonischen einer Signalwellenldnge phasenangepasst!. Dies ist bei
a = —Quy, der ,non Poynting vector walk-off compensation® (NPVWC)-Geometrie
nicht der Fall, so dass kein Energieverlust durch parasitire Prozesse fiir den Signal-
puls vorhanden ist. In dieser Geometrie propagiert eine Frequenzkomponente des

dispersiv aufgespannten Idlers in Richtung des Poynting-Vektors.

Wie in der Verdffentlichung von Lang et al. [Lanl2] beschrieben, werden in den
folgenden Simulationen der parametrischen Verstarkung rdumliche und zeitliche und
auch parasitiare Prozesse mit berticksichtigt. Dabei werden die ordentlich polarisier-
ten Felder, wie Signal und Idler, in dem Feld E, und alle auflerordentlich polarisierten

Felder, wie u.a. die Pumpe, in FE, zusammengefasst.

Ergebnis der Simulation eines NIR-NOPA: Abb. 2.9 zeigt das Resultat einer
Simulation eines mit 515 nm gepumpten OPA in der nicht-kollinearen PVWC-Geo-
metrie. In (a) werden die dargestellten Winkel 6, und a definiert. Die Simulation
berechnet die Propagation in einem 2 mm langen Typ-1 BBO-Kristall bei einer Pum-
penergie von 51J und einem Pumpstrahlradius von 0,05 mm. Als Seed wurde ein
fourierlimitiertes Supergauspektrum angenommen, das ein Spektrum von 200 THz
bis 500 THz abdeckt?.

Das verstiarkte Signalspektrum ist in Abb. 2.9 (b) dargestellt (rote Kurve: Si-
gnalspektrum, rot-gepunktete Kurve: Signalspektrum ohne parasitdre SHG, griine
Kurve: Gruppenverzogerung (GD)).

Die dargestellte GD resultiert aus der positiven Dispersion des BBO und einer

parametrischen Phase [Dem12, Ros02]. Die spektrale Bandbreite der Verstarkung

!Bei einer Pumpwellenlinge von 515 nm und 6 ~ 24,5° liegt die parasitire SHG etwa bei 850 nm.
2Die genauen Parameter der Simulation sind im Anhang A vermerkt.
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Abbildung 2.9.: Ergebnis der Simulation des NIR-NOPAs: (a) Beschreibung der Winkel
0, und « in der PVWC-Geometrie. (b) Verstirktes Signalspektrum (rot), Verstirktes Signal-
spektrum ohne Beriicksichtigung der parasitdren SHG (rot gepunktet), und die GD (griin).
Die graue Linie markiert den Entartungspunkt des mit 515 nm gepumpten NOPAs. (¢) Dar-
stellung der spektralen Verteilung der Felder E, und E, iiber den Winkel a. (d) Darstellung
der rdumlichen Verteilung des Feldes E. (d-1), des Signalfelds aus F, (d-2) und Idlerfelds aus
E, (d-3) tiber der Zeit.

reicht von 250 THz bis 450 THz und ist etwa doppelt so breit wie die in Abb. 2.6
dargestellte Verstarkungskurve, die nur aufgrund der Phasenfehlanpassung berech-
net wurde. Auch die spektrale Form weicht deutlich von der einfachen Abschatzung
ab. Die charakteristische Modulation aus Abb. 2.6 ist im Ergebnis der komplexen
Simulation nicht wiederzuerkennen. Hier ist die Verstarkung im sichtbaren Bereich
(VIS) eher homogen flach und weist im nahen infraroten Bereich (NIR) einen deutli-
chen Peak auf (der Entartungspunkt dieses NOPAs liegt bei 290 THz). Der spektrale
Einbruch um 340 THz folgt aus der ebenfalls phasenangepassten parasitaren SHG.

Abb. 2.9 (c¢) und (d) erlauben einen tiefen Einblick in die zeitliche und rdumliche
Charakteristik der wechselwirkenden Felder. So zeigt Abb. 2.9 (¢) die Winkelver-
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2.2. Parametrische Verstirkung

teilung der einzelnen Spektralanteile. Das gesamte Signalspektrum befindet sich bei
etwa 2,5°. Der Idler hingegen verteilt sich, wie zu erwarten, dispersiv in den Winkel-
raum. Die mit E, markierten Spektralanteile gehoren zum ordentlich polarisierten
Feld und die mit E, markierten zum auflerordentlichen Feld. Damit wird deutlich,
dass die Frequenzen im auferordentlichen Feld E, neben der Pumpe zu den para-
sitar phasenangepassten Frequenzverdoppelten des Signals und des Idlers gehoren.
Zusatzlich sind der Entartungspunkt des OPAs und auch die Position der Disper-
sionsnullstelle von BBO eingezeichnet. Das Signal erfihrt eine positive Dispersion
wahrend der Propagation durch den Kristall und erzeugt somit einen Idler mit ei-
ner negativen Dispersion. Folglich wird der Idler im nahinfraroten Bereich oberhalb
des Dispersionsnullpunkts von BBO bei 1,5 pm zeitlich komprimiert, im infraroten

Bereich weiter gestreckt.

Dieses komplexe Verhalten ist auch gut in Abb. 2.9 (d) zu erkennen, in der die
Felder raumlich (x-Richtung) und zeitlich dargestellt werden. In Abb. 2.9 (d-1) ist
das gesamte E.-Feld, also der Pumppuls bei 515 nm zusammen mit der parasitédren
Idler-SHG und Signal-SHG gezeigt. In (d-2) ist nur das Signal (FE, fiir a > 0) und
in (d-3) nur der Idler (E, fir o < 0) zu sehen. Der Idler ist bei etwa t=-200fs
zeitlich komprimiert und enthélt die NIR-Spektralanteile. Bei t=-200fs ist auch die
Verstiarkung des Signals sehr gut, da das Signal positiv dispersiv gestreckt ist und
gerade der NIR-Teil des Signals mit dem komprimierten Idler zeitlich iiberlagert.
Dies ist eine Erklédrung fiir den Peak im Verstéarkungsprofil um 290 THz, siehe Abb.
2.9 (b).

Eine weitere Ursache fir diesen Peak liegt darin, dass im Entartungspunkt (ws —
w; ~ 0) Signal und Idler bestméglich raumlich iiberlappen. Wird die Frequenzdif-

ferenz von Idler und Signal allerdings grofier, ndhert sich der Winkel zwischen l%s

Entartungspunkt:  w,- w,=0 wi- wWg #0

ey~ =
l2p

Abbildung 2.10.: Darstellung der Richtungsvektoren von Signal ks und Idler k; und Pumpe
kpin der nicht-kollinearen Geometrie. Im Entartungspunkt ist die gréftmogliche Wechselwir-
kungsldnge von Signal, Idler und Pumpe méglich.
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Abbildung 2.11.: Ergebnis der Simulation des VIS-NOPAs. (a) Beschreibung der Winkel
0, und o in der PVWC Geometrie. (b) Verstarktes Signalspektrum (rot), verstarktes Signal-
spektrum ohne Beriicksichtigung der parasitdren SHG (rot gepunktet), und die GD (Griin).
Die graue Linie markiert den Entartungspunkt des mit 343 nm gepumpten NOPA.

und /;L 90° und Signal und Idler laufen schneller aus ihrem Wechselwirkungsbereich
heraus (siche Abb. 2.10).

Ergebnis der Simulation eines VIS-NOPA: Eine ganz dhnliche Simulation, aller-
dings diesmal fiir eine Pumpwellenlénge von 343 nm (mit 6, = 37,2° und o = 4,51°),
ist in Abb. 2.11 zu sehen. Deutlich ist wieder ein Peak in der Nahe des Entartungs-
punkts des NOPAs bei 437 THz zu erkennen und auch der spektrale Einbruch bei
500 THz resultiert aus der ebenfalls phasenangepassten parasitaren SHG. Hier reicht
die Verstiarungsbandbreite von etwa 400 THz bis 700 THz. Dies ist ebenfalls wieder
mehr als das doppelte der in Abb. 2.6 vorgestellten Bandbreite, die allein aufgrund

der Phasenanpassungsbedingung berechnet wurde.

Fazit: Die Beriicksichtigung von raumlichen und zeitlichen Prozessen in Hinblick
auf die Verstiarkungsbandbreite optisch-parametrischer Verstarker fithrt zu deut-
lich komplexeren Ergebnissen, als die einfache Abschédtzung allein aufgrund der
Phasenanpassungsbedingung. Allerdings stimmen diese Berechnungen auch weitaus
besser mit experimentellen Ergebnissen tiberein (siehe [Lan12]). Zudem ist die spek-
trale Form des komplexen Verstarkungsspektrums grofitenteils erklarbar. Wie z. B.
die ausgepragte Verstiarkung im Entartungspunkt des NOPA, aber auch die enorm
breite Verstarkungsbandbreite, da durch raumliche Effekte die effektive Kristalllinge

verkiirzt wird und somit daraus eine breitere Verstarkung resultiert.
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2.2. Parametrische Verstirkung

Erhohung der Bandbreite durch zwei Verstarkerstufen

Die bisher vorgestellte maximale Verstarkungsbandbreite ist fiir Einzyklen-Pulse
nicht geeignet. Die Kombination zweier parametrischer Verstarker allerdings fiihrt
zu einem sehr breiten Verstarkungsspektrum. Zum Beispiel umfasst das Spektrum
bei der Synthese eines mit 515nm gepumpten NOPA und eines mit 343 nm ge-
pumpten NOPA den Bereich von 250 THz bis 700 THz (siehe Abb. 2.12). Dieses
Spektrum unterstiitzt eine fourierlimitierte Pulsdauer von etwa 2,5 fs, was bei einer

Zentralwellenldnge von 714 nm einem Einzyklen-Puls entspricht.

40 400 7
1 (a) Spektrum —— (b) s et
param. GD NIR-NOPA —— 30 ) o N | il
param. GD VIS-NOPA —— 3 S
0.8 20 g 200 £, ]
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Abbildung 2.12.: Synthese der Verstiarkungsbandbreite zweier parametrischer Verstérker.
(a) Der eine Verstarker wird mit 515 nm gepumpt, der zweite mit 343 nm. Das kombinierte
Spektrum reicht von 220 THz bis 680 THz und unterstiitzt ein Fourierlimit von 2fs. (b) Mit
einer Zentralwellenldnge um 714 nm folgt aus diesem Spektrum ein Einzyklen-Puls.

In Abb. 2.12 (a) sind zusétzlich zum Spektrum auch die Gruppenverzogerungs-
beitrage (GD), die nur allein aus dem parametrischen Prozess resultieren, darge-
stellt. Die parametrische GD (para.-GD) ist sowohl bei 340 THz und als auch bei
500 THz aufgrund der parasitiren SHG leicht moduliert. Sonst zeigt die para.-GD
bis zu den Randbereichen der jeweiligen NOPA-Spektren einen eher flachen Verlauf.
Im Uberlapp-Bereich der beiden Spektren bei 450 THz zeigt der Verlauf der VIS-
NOPA-GD eine Tendenz zu posiven GD-Werten, der Verlauf der NIR-NOPA-GD
allerdings zu negativen Werten und es ist nicht ganz eindeutig, wie sich dieser GD-
Verlauf bei einer Synthese der Spektren experimentell auswirkt. Laut Herrmann et
al. [Her10] soll dieser Bereich allerdings unkritisch sein.

Somit ist die Kombination zweier NOPA-Stufen, die jeweils unterschiedliche Spek-
tralbereiche verstiarken, geeignet auch das Spektrum eines Einzyklen-Pulses im sicht-
baren Bereich zu verstiarken (siche Kapitel 4). Eine Kompensation der positiven
Dispersion, die auf das Spektrum aufgepragt ist, wird mit tiblichen Methoden (Git-
terkompressor, Prismenkompressor oder dispersive Spiegel) aufgrund der spektralen

Bandbreite nicht moglich sein. Allerdings wird in Kapitel 5.2 ein breitbandiger pris-
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2. Grundlagen der Licht-Materie-Wechselwirkung

menbasierter Pulsformer vorgestellt, mit dem die spektrale Phase iiber das gesamte
Spektrum hinweg manipuliert werden kann, um dadurch dann auch komplexe Pha-
senverliufe, die z. B. im Uberlapp-Bereich zweier NOPA-Stufen auftreten kénnten,

kontrollieren zu konnen.
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Kapitel 3

Koharente Kontrolle mit

Einzyklen-Pulsen

Die gezielte Manipulation des Endzustands eines atomaren Systems durch die Wech-
selwirkung von Licht wird kohédrente Kontrolle genannt. Unter diesem Oberbegriff
werden verschiedene Methoden zusammengefasst [Ric92]. Darunter gehort u.a. die
zeitliche kohdrente Kontrolle, bei der der temporale Abstand zweier oder mehrerer
Pulse den Endzustand definiert (siche z.B. [Bla98, Fel01, Fel03, Heb95, Wit05]).
Im Fall der Kontrolle iiber die Interferenz verschiedener Quantenpfade bestimmt
die relative Phase der Pfade das Endergebnis [Dud01, Mes98, Pra04, Ser05, Sto08,
Xia07].

Besteht zusétzlich der Anregungspuls aus nur wenigen optischen Zyklen, gewinnt
der Einfluss des elektrischen Feldes gegeniiber der Pulseinhiillenden an Bedeutung
(wie schon in Kapitel 2 und in [Bra97, Zio95] gezeigt), so dass sogar die absolute

Phase des Feldes einen Kontrollparameter fiir die kohédrente Kontrolle darstellt.

Beispiele in der Starkfeldphysik (I > 1013 W/cm?) zeigen, dass das Spektrum der
hohen Harmonischen eines nahezu Einzyklen-Pulses von der Trager-Einhiillenden-
Phase (CEP) des treibenden Feldes abhéngt [Bal03]. Auch im stérungstheoretischen
Bereich (I < 1013 W/cm?), d.h. ohne die Elektronen im Medium aus ihrem atomge-
bundenen Zustand zu lésen, ist der Einfluss der CEP bedeutsam [Chull, Dcvac06,
Jir05, Nak06a, Wu07]. Allerdings sind in diesem Intensitéatsbereich die Nichtlineari-
tdaten deutlich geringer und somit der Einfluss der Tréger-Einhiillenden-Phase expe-
rimentell schwerer zugéanglich. Erst im Jahr 2010 wurden die ersten Messungen einer
CEP-abhéangigen Zustandsbesetzung an atomar gebundenen Elektronen in Rubidi-
um durchgefiihrt [Jhall, Jhall, Li10]. Dieser Ubergang wurde zum Einen mit einem
Wenige-Zyklen-Puls und zum Anderen mit einem bichromatischen Puls im Radio-

frequenzbereiche getrieben. Ein Nachweis tiber eine optische Anregung mittels eines
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3. Kohdrente Kontrolle mit Finzyklen-Pulsen

Einzyklen-Pulses steht noch aus. Dies wiirde die Messung der CEP eines Pulses bei
moderaten Intensitdten erlauben.

Das in dieser Arbeit erzeugte Spektrum des parametrischen Verstarkers unter-
stiitzt einen Einzyklen-Puls im sichtbaren Spektralbereich und ist somit geeignet
die CEP-Abhéngigkeit atomarer gebundener Zustédnde zu untersuchen. In diesem
Kapitel wird daher zunéachst auf die physikalischen Ursachen der CEP-Abhéngigkeit
atomarer Zustinde eingegangen, um dann in einem Zwei-Niveau-System mogliche

Anregungspfade fiir eine experimentelle Realisierung zu identifizieren.

3.1. Populationsdynamik in einem

Zwei-Niveau-System

Bei Wenigen-Zyklen-Pulsen ist die Zustandsbesetzung eines atomaren Systems sen-
sitiv auf das elektrische Feld [Hug98, Zi095]. Dies hat zur Folge, dass die Besetzungs-
wahrscheinlichkeit nicht nur von der Pulseinhiillenden, der Zentralfrequenz und der
Pulsflache abhéngt, sondern auch von der Trager-Einhiillenden-Phase ¢y des Anre-
gungspulses.

Aufbauend auf den theoretischen Betrachtungen in Kapitel 2, vergleicht Abb.
3.1 die Populationswahrscheinlichkeit P(y) = |c.(@o)> des oberen Niveaus in ei-
nem Zwei-Niveau-System wahrend der Wechselwirkung mit z. B. einem 1,3 -Zyklen-
Puls und einem 3,3-Zyklen-Puls (Abb. 3.1 (a) und (c)). Wird nun die Tréger-
Einhiillenden-Phase ¢y des Pulses variiert, oszilliert der Endzustand der Population
des oberen Zustands mit 2¢,. Dies ist besonders ausgepréigt bei der Wechselwir-
kung mit dem 1,3-Zyklen-Puls (Abb. 3.1 (b)), im anderen Fall ist die Oszillation
kaum sichtbar! (Abb. 3.1 (d)). Dieses Beispiel zeigt, dass z.B. die Pulsdauer die
Modulationstiefe eines CEP-Effekts entscheidend beeinflusst.

Kontrast, Population und Qualitat: Um im Folgenden die Abhéngigkeit der Zu-

standsbesetzung von der Trager-Einhiillenden-Phase qualitativ beschreiben zu koén-

!Bei der Berechnung der CEP-abhingigen Zustandsbesetzung sollten die Beziehungen:
52 dtE(t) ~ 0 und (Jee|* +]cy|* = 1) » 0 jeweils mit iiberpriift werden, um die Simulationsergebnisse
einschétzen zu konnen. Ist die Modulationstiefe der CEP-Abhéngigkeit grofler als der Wert des
Integrals oder dessen Modulation, dann ist der CEP-Effekt realistisch und kein numerisches
Artefakt. Das Gleiche gilt fiir den Fehler der Summe der Populationswahrscheinlichkeiten.
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Abbildung 3.1.: Vergleich der Populationsdynamik wéihrend der Wechselwirkung mit ei-
nem 1,3-Zyklen-Puls (a) und einem 3,3-Zyklen-Puls (c) (Pulsfliche 2 = 37, Zentralfrequenz
entspricht 1,5 eV, Niveau-Abstand 1,5 V). Wird die Triger-Einhiillenden-Phase ¢ des Pulses
verstimmt, oszilliert der Endzustand der Population mit 2¢ (b). Bei groeren Pulsdauern ist
dieser Effekt verschwindend gering (d).

nen, wird die mittlere Population P und der Kontrast K eingefiihrt:

_ P P
P= max T mln’ (31)
2
Prax — P
K = max mln‘ 3.9
Pmax + Pmin ( )

Der Kontrast K ist maximal fiir eine grofie Populationsdifferenz ( Pypax — Puin), aber
auch bei kleiner mittlerer Population. Fiir einen experimentellen Nachweis einer
CEP-abhangigen Zustandsbesetzung miissen beide Groflen messbare Werte anneh-
men. So ist ein grofler Kontrast bei sehr kleiner Population experimentell schwer zu
messen, da oft sehr lange Messzeiten erforderlich sind. Aber auch eine grofie Popu-
lation mit sehr kleinem Kontrast birgt die Herausforderung in sich, das eigentliche
CEP-abhéangige Signal von einem hohen Signaluntergrund zu separieren. Daher wird

zusitzlich der Qualititsparameter Q = P - K eingefithrt.

In der Literatur werden verschiedene Modelle genutzt, um die physikalischen Ur-

sachen der CEP-abhéngigen Populationswahrscheinlichkeit zu beschreiben. Im Fol-
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3. Kohdrente Kontrolle mit Finzyklen-Pulsen

genden wird eine Erklirung unter der Beriicksichtigung negativer Frequenz Uber-
gange (siehe z.B. [Zhal2]) beschrieben und das Modell der Quantenpfad-Interferenz

vorgestellt.

Beriicksichtigung negativer Frequenz Uberginge

Nakajima et al. [Nak06b] begriinden die CEP-abhéngige Besetzungswahrscheinlich-
keit |c.|? dartiber, dass bei einem Einzyklen-Puls die sonst aufgrund der RWA ver-
nachléssigten Terme in |c.|? berticksichtigt werden miissen®. Dies wird nun am Bei-
spiel eines Zwei-Niveau-Systems beschrieben.

Wie in Kapitel 2 mit Gl. (2.8) schon vorgestellt, wird die Ein-Photonen-Absorption

in einem Zwei-Niveau-System storungstheoretisch beschrieben durch:
t . , . ’
) =il [ A (EHearent s dileaent) (3.3)

Ist das elektrisches Feld resonant zum atomaren Ubergang (wy = wya), dann kann
der Term mit (wa +wz) » 2wy, (der Ubergang mit einer ,negativen“-Frequenz) ver-
nachléssigt werden; nur der Term mit (wa —wy) » 0 fihrt zu einem signifikanten
Beitrag (siehe auch Abb. 3.2 (a)). Dies ist die RWA. Der Phasenterm mit (w4 +wr,)
in Gl. 3.3 bezieht sich in der voll-quantenmechanischen Losung? der Licht-Materie-

Wechselwirkung auf einen Ubergang, der die Zustandsinderung der Materie vom

(a) Wa= W (b) gy Wa << W (c) Wa >> W
Hiwa-wy)
e>
9>

h(watw,) hwatw)

Abbildung 3.2.: Darstellung von Ein-Photon-Ubergingen in einem Zwei-Niveau-System,
die durch die Phasenterme mit (wa +wy) und (wa —wy,) beschrieben werden fiir verschiedene
Verstimmungen (wa ~»wr), (wa <wp), (wa > wr).

!Nakajima et al. [Nak06b] beziehen sich in ihrer Argumentation auf ein Drei-Niveau-System
und eine Zwei-Photon-Absorption in einem Césium-Atom (Cs).

2In der voll-quantenmechanischen Beschreibung ist auch das elektromagnetische Feld
quantisiert. Die Erzeugung oder Vernichtung (bzw. die Emission oder Absorption) von einem
Lichtteilchen wird durch Operatoren a',a und die Erzeugung oder Vernichtung eines
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3.1. Populationsdynamik in einem Zwei-Niveau-System

Grundzustand in den oberen Zustand beschreibt, wobei ein Photon emittiert wird.
Dieser Ubergang ist in Abb. 3.2 dargestellt.

Fiir Pulsdauern im Bereich weniger fs gewinnt der Term mit der negativen Fre-
quenz an Bedeutung, da die Bandbreite grof§ genug ist, um auch Uberginge wie in
Abb. 3.2 (b) und (c) zu treiben [Nak06b, Zhal2|. Dies fithrt zu einer Abhéngigkeit
der Populationswahrscheinlichkeit von der Tréger-Einhiillenden-Phase ¢, (wobei A

und B Amplitudenterme fiir den jeweiligen Phasenbeitrag darstellen):
|ce|? oc [AeT%0 + Bel#0|2 = | A + Be'2#0 2, (3.4)

Diese Abhédngigkeit ist starker fiir nicht-resonante Anregungen [NakO6b, Penl10],
was zu einer niedrigen Populationswahrscheinlichkeit fithrt, da bei einer resonanten
Anregung die RWA greift (siehe oben) und die CEP-Abhéngigkeit verschwindet.

Quantenpfadinterferenz

Eine andere Erklarung der CEP-abhéngigen Zustandsbesetzung beruht auf der Quan-
tenpfadinterferenz, bei der verschiedene Quantenpfade vom selben Ausgangszustand
iiber unterschiedliche Wege gemeinsam zur Wahrscheinlichkeitsamplitude eines End-
zustands beitragen[Pen10]. Roudnev et al. [Rou07] nutzten die zeitabhéngige Schro-
dingergleichung und eine Floquet-Darstellung, in der die atomaren Zustinde als
eine Superpostition von Emission und Absorption beschrieben werden, und kommt
zu dem Schluss, dass jede CEP-Abhéngigkeit als Interferenz von n-Photon-Kanélen
beschrieben werden kann.

Bei der Interferenz verschiedener Quantenpfade ist die relative Phase der ver-
schiedenen Wege von grofler Bedeutung. Ein einfaches Beispiel ist die Interferenz ei-
ner resonanten Ein-Photonen-Absorption (1PA) mit der resonanten Drei-Photonen-
Absorption (3PA) (siehe auch Abb. 3.4 Punkt A). Entspricht die Energiedifferenz
eines Zwei-Niveau-Systems 3w und die beiden elektromagnetischen Felder E,p(3w)
und E3p(w) haben die gleiche Phase g, dann folgt fiir die Wahrscheinlichkeitsam-
plitude:

|Ce|2 o< |A3p ei3<p0 + Alp ei”0|2 = |612cp0 A3P + A1P|2. (35)

Quantenzustand durch b, b beschrieben. Fiir die beiden Uberginge folgt:

blbyd cHen)t i at iloart
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3. Kohdrente Kontrolle mit Finzyklen-Pulsen

Das bedeutet, dass die Population eine Modulation mit 2y aufweisen wird. Stam-
men beide Frequenzanteile aus dem selben Puls, dann ist die Modulation von der
Tréger-Einhillenden-Phase abhangig.

Mittels der resonanten Quantenpfadinterferenz konnte es also moglich sein, eine
CEP-abhéngige Zustandsbesetzung nachzuweisen, ohne die Population durch eine
nichtresonante Anregung, wie im Fall der energetisch ungiinstigen Absorption (siehe
Abb. 3.2 (b)), zu verringern.

Quantenpfadinterferenz mit iiberoktavbreiten Spektren: Eine Anregung mit ei-
nem fs-Puls stellt ein breites Spektrum zur Verfiigung, so dass verschiedene Quan-
tenpfade zur Population eines Niveaus beitragen kénnen. Abb. 3.3 verdeutlicht die
Quantenpfade, die in einem Zwei-Niveau-System allein aufgrund der &ufleren Rand-
bereiche eines Spektrums moglich sind. Daher wurde fiir diese Darstellung ein Zwei-
Farben-Spektrum mit den beiden Zentralfrequenzen w;=2eV-k/2 und we=2eV+k/2
(k ist die Bandbeite in Abb. 3.3) verwendet, mit jeweils einer spektralen Band-
breite von 0,02eV und einer Gaussform. Die Pulsfliche wurde auf 2l = 7 gesetzt,
das Dipolmatrixelement ist g = 0,2-1072® Cm. In Abb. 3.3 wird zum Einen der
Energie-Niveau-Abstand des Zwei-Niveau-Systems variiert und zum Anderen der
Abstand k der beiden spektralen Anteile, was der Bandbreite des Spektrums ent-
spricht. Jede einzelne Spur repriasentiert einen Quantenpfad, der entweder nur aus
einem Spektralanteil besteht oder durch eine Mischung beider Spektralanteile zum
oberen Energie-Niveau fiihrt. Die Pfade, bei der die Population P = |c.|? ~ 1 ist
(gelbe Spuren), entsprechen einem Ein-Photonen-Ubergang (1PT), die Pfade bei
P = |c.]*> » 10710 (violette Spuren), entsprechen einem Drei-Photonen-Ubergang
(3PT), usw.. Eine Kreuzung zweier Quantenpfade ist ein Quantenpfadinterferenz-
punkt, bei dem verschiedene Anregungspfade auf das gleiche Zielniveau treffen. In
der folgenden Betrachtung werden nur 1PT und 3PT berticksichtigt, da die 5PT
und hohere n-Photonen Ubergiinge sehr unwahrscheinlich gegeniiber den 1PT und
den 3PT sind.

Steht z.B. ein oktavbreites Spektrum fiir die Anregung zur Verfiigung, ist der
Quantenpfadinterferenzpunkt B fiir eine mogliche Messung der CEP-abhéngigen Zu-
standsbesetzung geeignet, da dort zwei Drei-Photonen-Ubergénge (3PT) interferie-
ren. Das Spektrum eines Einzyklen-Pulses mit einer Zentralwellenlénge von 620 nm
ist knapp 1,5 Oktaven breit (siehe Abb. 2.1) und beinhaltet somit gerade noch die

Frequenzen w und 3w an den Randbereichen. Fiir solch ein Spektrum sind zusétz-
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3.1. Populationsdynamik in einem Zwei-Niveau-System
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Abbildung 3.3.: Ubersicht der verschiedenen moglichen Quantenpfade iiber der spektra-
len Bandbreite des elektromagnetischen Feldes und dem Energieniveau-Abstand eines Zwei-
Niveau-Systems. Jeder Kreuzungspunkt entspricht einem Quantenpfadinterferenzpunkt. Der
Punkt B kann mit einem oktavbreiten Spektrum erreicht werden, die Punkte A und C wer-
den erst mit einem 1,5 Oktaven breiten Spektrum relevant. Im Punkt A interferieren ein
Ein-Photonen-Ubergang mit einem Drei-Photonen-Ubergang. In den Punkten B und C inter-
ferieren zwei Drei-Photonen-Uberginge.

lich zum Quantenpfadinterferenzpunkt B auch die Punkte A und insbesondere C
interessant!. Die Hauptanregungswege der Quantenpfadinterferenzpunkte A, B und
C sind in Abb. 3.4 in einem Energie-Niveau-Diagramm dargestellt.

Ganz allgemein wird an dieser Darstellung deutlich, dass je grofler die spektralen
Randbereiche eines Spektrums ist, desto mehr Quantenpfadinterferenzpunkte stehen
fiir eine Messung zur Verfiigung. Im Folgenden werden die drei Quantenpfadinter-
ferenzpunkte A, B und C im Detail numerisch und analytisch bzgl. einer von der
Tréger-Einhiillenden-Phase abhédngigen Zustandsbesetzung in einem Zwei-Niveau-

System untersucht.

'Der Quantenpfadinterferenzpunkt bei AE = 16V und k=2, ist sehr dhnlich zu Punkt A und
wird daher hier nicht zuséatzlich diskutiert.
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3. Kohdrente Kontrolle mit Finzyklen-Pulsen

Abbildung 3.4.: Darstellung der wichtigsten Anregungspfade der Quantepfadinterferenz-
punkte A, B und C aus Abb. 3.3 in einem Energie-Niveau-Diagramm. Die Interferenz in allen
drei Punkten fiihrt zu einer modulierten Zustandsbesetzung von Ap = 2¢.

3.2. Numerische Untersuchung der

Quantenpfadinterferenzpunkte

Fir die numerische Untersuchung der oben vorgestellten Quantenpfadinterferenz-
punkte A, B und C werden die Gleichungen (2.2) mit der Runge-Kutta-Methode
gelost. Dabei wird besonders auf die Maximierung des Kontrastes und der Popula-

tion Wert gelegt.

Quantenpfadinterferenzpunkt C: Ein 1,5-oktavbreites Spektrum beinhaltet die
Frequenz w und 3w. Somit ist es moglich die Interferenz zweier 3PT in einem geeig-
neten atomaren System zu untersuchen (siche Abb. 3.4 Punkt C).

Daher wird zunéachst ein Zwei-Farben-Spektrum fiir den Anregungspuls angenom-
men: F(w) = (E,, + E,,)e¥° mit w; = 1eV/h und wy = 3eV/h und der gemeinsamen
Phase ¢g. Die Einhiillende der Spektren ist ein Supergaufl der Ordnung 20 (siehe
Abb. 3.5 (a)). Das zeitliche Profil eines solchen Spektrums ist in Abb. 3.5 (b) dar-
gestellt. Es besteht aus einem , Pulszug” aus Einzyklen-Pulsen, wobei jeweils jeder
zweite Puls die gleiche CEP besitzt. Das Feld wurde fiir die Simulation auf eine Puls-
fliche von 2 = 7 normiert!. Abb. 3.6 (a) zeigt das Ergebnis einer Simulation, in der
sowohl die Triger-Einhiillenden-Phase als auch der Energie-Niveau-Abstand AFE va-
riiert werden. Das Verhéltnis v der beiden Feldstarke-Amplituden E,, /E,, ist eins.
In Abb. 3.6 (a-1) ist das Spektrum schematisch iiber der Energie dargestellt. Zusétz-
lich sind zwei mogliche Quantenpfade, die zu einem oberen Niveau bei 5¢eV fiihren,
skizziert. Die CEP-Abhéngigkeit des oberen Energie-Niveaus ist in Abb. 3.6 (a-2) zu

!Dies entspricht allerdings nicht wie bei einem Gauf’schen Spektrum einem Puls, der in
Resonanz die Zustandsbesetzung invertiert.
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3.2. Numerische Untersuchung der Quantenpfadinterferenzpunkte
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Abbildung 3.5.: (a) Zwei-Farben Supergauss-Spektrum mit den Zentralfrequenzen 1eV
und 3eV. (b) Das zeitliche Pulsprofile des Zwei-Farben-Pulses besteht aus einem Einzyklen-
Pulszug, wobei jeder zweite ,,Puls“ bzgl. der CEP identisch ist.

sehen. Dort ist die Populationswahrscheinlichkeit in Abhéngigkeit der CEP und des
Energie-Niveau-Abstands dargestellt. Nur bei einem Energie-Niveau-Abstand von
5eV ist eine ,Insel-Struktur” zu erkennen, die auf eine CEP-Abhéngigkeit hinweist.
Fiir eine qualitative Beurteilung dieses Effekts, sind in Abb. 3.6 (a-3) die mittlere
Population, der Kontrast und die Qualitit gezeigt. Die mittlere Population deutet
auf die resonanten 1PT, 3PT und 5PT hin. Wie zu erwarten ist der Kontrast an
den Positionen, bei denen die Population gering ist, relativ grof. Allerdings hat
bei AE =5¢eV sowohl die Population als auch der Kontrast ein lokales Maximum,
weil dort verschiedene resonante Quantenpfade je nach Triger-Einhtllenden-Phase

konstruktiv oder destruktiv interferieren. Dies ist der Quantenpfadinterferenzpunkt

C.
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Abbildung 3.6.: Quantenpfadinterferenzpunkt C: (a) Darstellung der CEP-Abhéngigkeit
aufgrund der Interferenz von zwei verschiedenen Drei-Photonen-Ubergéingen (v = 1). (b) Mit
einem ~ = 1,33 wird der Kontrast bei AE = 5¢eV maximal. (¢) Darstellung der aufgrund der
Anderung der CEP modulierten Zustandsbesetzung mit maximalem Kontrast.
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3. Kohdrente Kontrolle mit Finzyklen-Pulsen

Der Kontrast kann bei AE = 5eV weiter erhoht werden, indem das Verhéltnis
der spektralen Anteile angepasst wird. Abb. 3.6 (b) zeigt das Ergebnis der numeri-
schen Variation des Amplitudenverhéltnises v = E,, /E,, bei einem Energieniveau-
Abstand von AFE =5¢€V. Der Konstrast wird maximal bei einem Wert + = 1,33. Der
Wert fiir die mittlere Population sinkt nur unwesentlich.

Mit diesem Verhéltnis ist in Abb. 3.6 (c¢) die Modulation der Zustandsbesetzung
im Quantenpfadinterferenzpunkt C tiber der Tréger-Einhiillenden-Phase dargestellt.
Die beiden Quantenpfade (siehe Abb. 3.4 Punkt C) liefern einen Phasenbeitrag von
¢ und 3, so dass die Interferenz folglich zu einer CEP-Abhéangigkeit von 2¢ fiihrt.

Quantenpfadinterferenzpunkt A und B: Eine analoge Untersuchung kann fiir die
Quantenpfadinterferenzpunkte A und B durchgefiihrt werden. Das Ergebnis ist in
Abb. 3.7 zu sehen. Fir den Quantenpfadinterferenzpunkt A ist das treibende Feld
das gleiche wie im Punkt C, allerdings wird ein anderes Zielniveau gewahlt, namlich
AFE = 3eV. Hier interferieren die resonante 3PT und 1PT, folglich ist das optimale
Verhéltnis in diesem Beispiel mit v = 7000 um GroBenordnungen grofer als im Punkt
C. In Abb. 3.7 (b-2) bei AE = 3¢V ist deutlich die resultierende ,Insel“-Struktur
aufgrund der CEP-Abhéngigkeit zu erkennen. Auch der Kontrast und die Population
an dieser Position weisen beide ein Maximum auf (Abb. 3.7 (b-3)).

Der Quantenpfadinterferenzpunkt B erfordert ein oktavbreites Spektrum: E(w) =
E,, + E,, mit w; = 1,33eV/h und wy = 2,66eV/h!. Auch hier kann numerisch ein
Verhéltnis v gefunden werden, fiir das der Kontrast bei AE = 3eV maximal wird.
Mit v = 2,44 folgt das Ergebnis in Abb. 3.7 (e). Bei einem Energieniveau-Abstand

von 4 eV ist die Population und der Kontrast maximal.

Fazit: In Hinblick auf einen experimentellen Nachweis einer CEP-abhangigen Zu-
standsbesetzung mit einem Einzyklen-Puls im sichtbaren Spektralbereich sollten die
Quantenpfadinterferenzpunkte A, B und C aufgrund des Spektrums erreichbar sein.
Da im Punkt A ein 1PT und ein 3PT interferieren, ist das Verhéltnis v > 1, so dass
fiir eine ausgeglichene Interferenz nur eine sehr geringe spektrale Leistung bei 3w
notig ist. Fiir die Punkte B und C sind nahezu gleiche spektrale Leistungen in den
spektralen Randbereichen erforderlich (v ~ 1). Ist das Spektrum nicht breit genug,

konnte der Quantenpfadinterferenzpunkt B geeignet sein.

! Aus diesem Spektrum resultiert ein fourierlimitierter Pulszug mit Einzyklenpulsen, bei dem
allerdings jeder Einzyklenpuls die gleiche CEP besitzt.
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3.2. Numerische Untersuchung der Quantenpfadinterferenzpunkte

Die Energie-Niveaus der Punkte A, B und C werden jeweils durch eine Vielfalt von
verschiedene Anregungspfaden bevolkert. Der Ubersicht halber sind in Abb. 3.4 nur
reprasentativ zwei Quantenpfade fiir jeden Quantenpfadinterferenzpunkt dargestellt.
Welche Quantenpfade wirklich einen Beitrag fiir die Population leisten und welche
Quantenpfade vernachlédssigt werden konnen, kann mit einer storungstheoretischen

Beschreibung abgeschéitzt werden, die im folgenden Abschnitt durchgefithrt wird.
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Abbildung 3.7.: Ubersicht iiber die Ergebnisse der numerischen Simulation der Quanten-
pfadinterferenzpunkte A und B. (a) und (d) zeigen das numerische Ergebnis fir das optimale
Verhéltnis v der spektralen Amplituden eines Zwei-Farben-Pulses, (b) und (e) stellen die
CEP-abhéngige Zustandsbesetzung wie in Abb. 3.6 dar, (c) und (f) zeigen die Modulation der
Zustandsbesetzung.
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3. Kohdrente Kontrolle mit Finzyklen-Pulsen

3.3. Analytische Untersuchung der

Quantenpfadinterferenzpunkte

In diesem Abschnitt wird mit Hilfe der storungstheoretischen Beschreibung der
Wechselwirkung das Verhéltnis v fiir die Quantenpfadinterferenzpunkte B und C
analytisch berechnet. v gibt das Verhéltnis der Feldamplituden E;/E; an, wenn die
Anregung aus zwei monochromatischen Feldern E = F; + E5 besteht, fiir das der
Kontrast einer CEP-abhéngige Zustandsbesetzung maximal wird. Fiir die analyti-
sche Berechnung werden verschiedene Anregungspfade berticksichtigt. Wenn der nu-
merisch bestimmte Wert mit dem analytisch berechneten Wert gut iibereinstimmt,
wurden alle fiir den Quantenpfadinterferenzpunkt notwendigen Anregungspfade be-
riicksichtigt. Somit ist dieses Verfahren geeignet, die relevanten Quantenpfade eines
Interferenzpunkts mit Sicherheit zu identifizieren.

Ahnlich wie in Kapitel 2.2 wird hier zunichst kurz die allgemeine effektive Ra-
bifrequenz fiir einen Drei-Photonen-Ubergang hergeleitet. Das Zwei-Niveau-System
besteht aus dem Grundzustand |g) und dem oberen Zustand |e) mit einem Energie-
Abstand von AE = hw,, und das elektrische Feld E(t) soll drei monochromatische

Frequenzen enthalten:
E(t) = Re{| B (1) 90 4+ | Eu(8)] @90 4 | B (1)] 14900}, (3.6)

Aus der zeitabhangigen Storungstheorie (siehe Kapitel 2 Gl. (2.10)) folgt fiir die 3.

Storungsordnung s

023) — _% /t dt' Q3P eiwegt' . e—i(w’t'+tpo)e—i(w"t'+tpg)e—i(w"'t'#—gm)7 (37)

mit der 3P-Rabifrequenz:

o Py B (DB ()| B (2)]
3P 22 A3 (weg _ W’)(u}’ n w”) .

(3.8)

Dies ist eine allgemeine Rabifrequenz fiir einen Pfad in das obere Energie-Niveau,
bei dem drei Photonen benétigt werden. Wird auf einem Pfad ein Photon absorbiert
(z.B. w'), muss das Vorzeichen fir den entsprechenden Term in Gleichung (3.7) ge-
wechselt werden (—w’). Dies gilt natiirlich auch fiir Gleichung (3.8). Die Lebensdauer

der verwendeten virtuellen Energieniveaus kann im Quotienten der 3P-Rabifrequenz
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Abbildung 3.8.: Mogliche Anregungspfade der Quantenpfadinterferenzpunkte A, B und C
in einem Zwei-Niveau-System. Punkte A und C erfordern ein 1,5-Oktaven breites Spektrum,
Punkt B hingegen nur eine einzelne Oktave.

direkt abgelesen werden. Fiur das erste Niveau gilt: 7 = 1/(we, —w’); und fiir das
zweite: 7 = 1/(w’' +w"). Die Lebensdauern der virtuellen Niveaus gewichten die ver-
schiedenen Quantenpfade.

Zur Beschreibung des Quantenpfadinterferenzpunktes C werden nur die zwei Fre-
quenzen w und @ = 3w/h bei einem Energie-Niveau-Abstand AFE = 5hw angenom-
men. Dies fiihrt zu sechs moglichen Quantenpfaden vom Grundzustand in den obe-
ren Zustand, wie sie in Abb. 3.8 (c¢) dargestellt sind, mit jeweils unterschiedlichen

Rabi-Frequenzen Qp:

2 pgg  |Es()]1 (1)
Q(cl) _ 1_@ . @ w 3.9
P T2 H (g +w)(~w + @) (3.98)
o _ B B OIIE (P
2 B3 (e, - 0)(0 - w)

(3.9b)

oo _ 21y (B (PIE()

P TP (g ) (@4 0) (3.9g)

Die Quantenpfade (c1), (¢2) und (¢3) fithren zu einem Tréger-Einhiillenden-Phasen-
Beitrag von ¢g; (c4), (¢5) und (c6) von 3. Die Interferenz all dieser Quantenpfade

ist daher mit 2¢y moduliert.
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3. Kohdrente Kontrolle mit Finzyklen-Pulsen

Die Zustandsbesetzung des oberen Niveaus hiangt von den oben genannten Rabi-

Frequenzen und der CEP ab:

2
)

P.(po) = [V o 7200 3 Qi+ 250

(3.10)

wobei i € {(c4),(c5),(c6)} und j € {(c1),(¢2),(¢3)}. Der Kontrast der CEP-Ab-
héngigkeit ist genau dann maximal, wenn Y3, €2; = 3, €2;. Dies wird erfiillt, wenn das
Verhaltnis der Feldamplituden des Zwei-Farbenspektrums:

_|E(D)] _6

IR AT (3.11)

ist. Dieser analytisch berechnete Wert passt gut mit dem in vorherigen Abschnitt
numerisch ermittelten Wert v = 1,33 iiberein. Dies bestétigt, dass in der obigen ana-
lytischen Berechnung alle notigen Quantenpfade fiir diesen Prozess beriicksichtigt
wurden. Es wird deutlich, dass die 5PT vernachléssigt werden kénnen (sie sind in
der numerischen Losung enthalten, wurden aber hier nicht berticksichtigt). Somit
sind nun alle fir den Quantenpfadinterferenzpunkt C relevanten Anregungspfade
identifiziert worden.

Auf die gleiche Weise kann mit dem Quantenpfadinterferenzpunkt B verfahren
werden. Fir den Punkt B werden die Quantenpfade, die in Abb. 3.8 (b) skizziert
sind, beriicksichtigt. Daraus folgt fiir das Verhéltnis ein Wert von v = 2,44, was genau
mit der numerischen Losung (sieche Abb. 3.7) iibereinstimmt. Auch hier bedeutet
dieses Ergebnis, dass die in Abb. 3.8 dargestellten Quantenpfade alle fiir diesen

Quantenpfadinterferenzpunkt wichtigen Anregungspfade zusammenfassen.

3.4. Breitbandige Anregung eines

Zwei-Niveau-Systems

Nach dieser ausfiihrlichen Betrachtung verschiedener Quantenpfade eines iiber-oktav-
breiten Spektrums, bei dem nur die spektralen Randbereiche berticksichtigt wur-
den, wird nun die Wechselwirkung in einem Zwei-Niveau-System mit einem vollen
Spektrum untersucht. Dies ist gleichbedeutend mit der Anregung eines einzelnen

Einzyklen-Pulses, da nur die Betrachtung des vollen Spektrums zu einem solchen
Puls fiihrt.
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Abbildung 3.9.: CEP-abhéngige Zustandsbesetzung eines Zwei-Niveau-Systems nach der
Anregung mit einem einzelnen Einzyklen-Puls. (a) zeigt die spektrale Bandbreite des Spek-
trums, (b) die Population des oberen Niveaus iiber dem Energie-Niveau-Abstand AFE in Ab-
héngigkeit der CEP, (c) stellt die mittlere Population P, den Kontrast K und die Qualitét
aus der Darstellung in (b) dar. Bei 4€V hat der Kontrast ein Maximum, da dort verschiedene
Quantenpfade interferieren (siche Text). (d) Darstellung der verschiedenen Drei-Photonen-
Ubergiinge (3PT) aus (c).

Der Einzyklen-Puls fiir die Anregung habe eine Zentralfrequenz die 2 eV entspricht
und eine Bandbreite von etwa 1,5 optischen Oktaven (siche Abb. 2.1). Er wurde
auf eine Pulsfliche von 2l = 7 normiert. Eine Untersuchung der CEP-abhangigen
Zustandsbesetzung des Zwei-Niveau-Systems mit diesem Puls in Abhéngigkeit des
Energie-Niveau-Abstands ist in Abb. 3.9 gezeigt. Das Spektrum tiber der Energie
ist in Abb. 3.9 (a) dargestellt. Die Population iiber dem Energie-Niveau-Abstand
AFE und der Tréger-Einhiillenden-Phase ¢y (Abb. 3.9 (b)) zeigt bei etwa 4¢eV eine
Inselstruktur, die auf einen CEP-Effekt hinweist. In Abb. 3.9 (¢) sind die zugehorigen
Werte fiir den Kontrast, die mittlere Population und die Qualitiat zu sehen.

Die mittlere Population zeigt tiber der gesamten Bandbreite des anregenden Pul-
ses einen starken Ein-Photonen-Ubergang (1PT) (von 1€V bis 3eV). Der ,entartete®
Drei-Photonen-Ubergang (3PT,) (siche auch Abb. 3.9 (d)) erstreckt sich somit von
etwa 3 eV bis 9eV. Neben diesen prominenten Strukturen in der Form der mittleren
Population sind besonders der rechte und der linke Randbereich direkt neben dem
1PT interessant. Diese entsprechen den Drei-Photonen-Ubergéngen, die sich aus der

Mischung von verschieden im Spektrum befindlichen Frequenzen ergeben'. Bei einem

!Sie sind auch in der Ubersicht der verschiedenen Quantenpfade (Abb. 3.3 auf Seite 31) als die

39



3. Kohdrente Kontrolle mit Finzyklen-Pulsen

5e-006 1
< 4e-006 t 1 0.8
9o @
T 3e-006 106 ©
2 2e-006 | 104 5
[9) 4
O 1e-006 | 102
0 . . . . . 0
0.5 1 1.5 2 25 3 35
Zentrale Position des Filters / eV
® ® ® ® ®
IimyinRmyanm
£ : [ ‘:
8‘ T I: T T - T
» Frequenz

Abbildung 3.10.: Berechnung der Zustandsbesetzung in einem Zwei-Niveau-System AE=
4 eV nach der Anregung mit einem etwa 1,5 Oktaven breiten Spektrum (Zentralfrequenz 2 eV),
iber das ein Amplitudenfilter (E(w) = 0) verfahren wird. Wird die Zentralfrequenz des Spek-
trums herausgenommen, erreicht die mittlere Population ein globales Maximum.

Energie-Niveau-Abstand von 4 eV iiberlappen die 3PT. und die 3PT, Quantenpfa-
de. Genau an dieser Stelle hat der Kontrast ein ausgepragtes Maximum und die
Population ein lokales Minimum. Mit den Erkenntnissen aus dem vorhergehenden
Abschnitten, kann das Maximum des Kontrastes bei 4eV dem Quantenpfadinterfe-
renzpunkt B zugeordnet werden.

Die Quantenpfade aus Punkt B benétigen nur die spektralen Randbereiche fiir den
Ubergang, die Zentralfrequenz bei 2eV sollte keinen Beitrag leisten, da eine Zwei-
Photonen-Absorption der Frequenz 2eV in das Niveau bei 4 eV aus Paritéitsgrinden
verboten ist. Dies kann mittels einer Amplituden- oder Phasen-Pulsformung tiber-
priift werden, indem der mittlere Spektralbereich entweder herausgenommen wird
oder mit einem Phasensprung von 7 versehen wird. Fiir diese Simulation wurde das
Spektrum zu Beginn auf eine Pulsfliche von 2 = 7 normiert. Anschliefend wird die
Amplituden- oder Phasenmaske iiber den Puls gesetzt, so dass ein Leistungsverlust
aufgrund der Pulsformung mit berticksichtigt wird.

Abb. 3.10 zeigt die mittlere Population und den Kontrast bei einem Energie-
Niveau-Abstand von 4eV, wobei tiber das Spektrum hinweg ein Amplitudenfilter
der Bandbreite 0,4eV verfahren wurde. Zu Beginn erreicht das Filter noch nicht
das Spektrum (Position 1) und die Population und der Kontrast haben die gleichen
Werte wie bei der ungefilterten Anregung des vollen Spektrums. Bei der Position 2

wird der linke Randbereich des Spektrums abgeschnitten und die Population fallt

3PT Spuren, die direkt neben der Ein-Photonen-Absorptions-Spur aufgehen, sichtbar.
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Abbildung 3.11.: Berechnung der Zustandsbesetzung in einem Zwei-Niveau-System AFE=
4 eV nach der Anregung mit einem etwa 1,5 Oktaven breiten Spektrum (Zentralfrequenz 2€V),
iber das ein Phasenfilter (Ag(w) = m) der Breite 0,4€eV verfahren wird. Dargestellt ist die
mittlere Population und der Kontrast iiber der Zentralposition des Filters.

von etwa 4-1076 auf Null. Erreicht das Filter die Zentralfrequenz bei 2¢eV (Posi-
tion 3) steigt die Population wieder an und erreicht sogar ein globales Maximum
von 5-1076. Die Population sinkt wieder, wenn der rechte spektrale Randbereich
abgeschnitten wird (Position 4).

Dies ist ein eindeutiger Hinweis darauf, dass die Randbereiche des Spektrums
fir die Population bei 4eV entscheidend sind und somit dieser CEP-Effekt dem
Quantenpfadinterferenzpunkt B zugeordnet werden kann.

Das globale Maximum bei Position 3 weist zusétzlich darauf hin, dass die Mitte
des Spektrums das obere Niveau entvolkert. Dies wiirde bedeuten, dass fiir eine
maximale Population des oberen Zustands eines Zwei-Niveau-Systems nicht das volle
Spektrum, sondern das gefilterte Spektrum an Postion 3 in Abb. 3.10 bestmoglich
geeignet ware.

Eine dhnliche Situation resultiert, wenn der Amplitudenfilter durch einen Phasen-
filter ersetzt wird. Der Phasenfilter setzt in einem Spektralbereich der Bandbreite
0,4eV die Phase auf den Werte m. Das Ergebnis ist in Abb. 3.11 (b) zu sehen. Zu-
sitzlich zu dem Maximum um 2 eV sind zwei lokale Maxima um 1,33 eV und 2,66 eV
sichtbar. Diese sind genau die Zentralfrequenzen, die fiir den Quantenpfadinterfe-

renzpunkt B verantwortlich sind.

Fazit: Ein 1,1-Zyklen-Puls im sichtbaren Spektralbereich bei 2eV zeigt bei einem
Energie-Niveau-Abstand von 4eV eines Zwei-Niveau-Systems eine deutliche CEP-

Abhéngigkeit der Zustandsbesetzung. Diese resultiert aus dem oben vorgestellten
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3. Kohdrente Kontrolle mit Finzyklen-Pulsen

Quantenpfadinterferenzpunkt B. Mit einem Phasen- oder Amplituden-Filter kann
an dieser Stelle die Population sogar erhoht werden. Obwohl die spektrale Bandbreite
etwa 1,5 Oktaven erreicht, sind die Quantenpfadinterferenzpunkte A und C nicht
beobachtbar, da zu wenig spektrale Leistung in den Randbereichen zur Verfiigung
steht.

Soll ein Einzyklen-Puls fiir einen experimentellen Nachweis einer CEP-abhéngigen
Zustandsbesetzung in einem Zwei-Niveau-System genutzt werden, ist der Quanten-
pfadinterferenzpunkt B gut geeignet. Im folgenden Kapitel wird die Erzeugung und
Verstérkung eines (fiir einen Einzyklen-Puls nétigen) breitbandigen Spektrums mit-
tels eines optisch-parametrischen Verstarkers im sichtbaren Spektralbereich beschrie-
ben. Aufgrund der spektralen Bandbreite wird ein Pulsformer zur Pulskompression
notig sein. Somit konnte mit diesem Puls nicht nur die CEP-abhéngige Zustandsbe-
setzung gebundener Elektronen, sondern auch der in Abb. 3.11 gezeigte Verlauf der

mittleren Population experimentell zuganglich werden.
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Kapitel 4

Der parametrische Verstarker fur

Einzyklen-Pulse

Die Erzeugung und Verstdrkung von Einzyklen-Pulsen im sichtbaren Spektralbe-
reich erfordert ein Verstarkersystem, welches eine Bandbreite von etwa 400 THz
unterstiitzt (siehe Abb. 2.1). Dies ist gegenwértig mit den iiblichen Verstarkerma-
terialien nicht moglich. Daher beginnt dieses Kapitel mit der Beschreibung des in
dieser Arbeit verwendeten Verstirkerkonzepts und dessen Umsetzung, bevor dann

im Detail auf die einzelnen Komponenten des Verstarkers eingegangen wird.

4.1. Konzept

Die Verstarkungsbandbreite von klassischen Laserverstérkern, in denen eine Beset-
zungsinversion in einem Kristall durch z.B. optisches Pumpen erzeugt wird, hangt
von der Emissionsbandbreite des Kristalls ab. Zum Beispiel unterstiitzt ein Ti:Saphir-
Kristall eine Bandbreite von etwa 150 THz. Dieses Material ermoglicht die Erzeu-
gung von Pulsen mit unter 4 fs Pulsdauer direkt aus einem Laseroszillator bei 800 nm
[Rau08]. Allerdings liegt die Pulsenergie im nJ-Bereich. Bei einer anschliefenden
Nachverstarkung wird die spektrale Breite durch das sog. ,,Gain-narrowing“ redu-
ziert, so dass aktuelle Titan-Saphir Verstirker nur durch anschlieBende Hohlkern-
fasern oder Filamentation breitbandige Spektren im mJ-Bereich erzeugen kénnen
(z.B. [Sch03a, Ste09]). Eine alternative Methode beruht auf der parametrischen
Verstarkung, die in Kapitel 2.2 eingefiihrt wurde. In der nicht-kollinearen Geome-
trie erlaubt sie die Verstarkung von Pulsen weniger optischer Zyklen im mJ-Bereich
(siche z. B. [Ada08]). Fiir die Verstdrkung von Einzyklen-Pulsen ist diese Methode

allein allerdings auch nicht mehr ausreichend.
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4. Der parametrische Verstéirker fiir Einzyklen-Pulse

Ein vielversprechendes Konzept ist die Pulssynthese, bei der zwei oder mehr kom-
plementéare Spektralbereiche, die unabhéngig voneinander verstarkt werden kénnen,
zu einem einzigen breiten kohdrenten Spektrum zusammengesetzt werden [Cox12,
Huall, Kral0, Man12, Mor10, Wirl1]. Dies erfordert eine prézise Stabilisierung des
zeitlichen Abstands und der absoluten Phase (CEP) der Pulse.

In dieser Arbeit werden zwei Spektren von zwei verschiedenen NOPA-Stufen zu ei-
nem breitbandigen Gesamtspektrum kombiniert (dhnlich zu [Her10]). Da die beiden
NOPA-Stufen hintereinander gereiht werden, kann dieses Konzept auch als ,seriel-
le* Pulsynthese bezeichnet werden. Dies hat den Vorteil, dass alle Spektralanteile
gemeinsam durch den Verstarker propagieren, ohne raumlich oder zeitlich getrennt
zu werden, so dass eine as-prézise Stabilisierung der Spektren zueinander entfallt.

Das breitbandige Seed-Spektrum fiir einen optischen parametrischen Verstéirker
wird héufig tiber ein zuvor erzeugtes Superkontinuum bereitgestellt (z.B. [Cerll,
Emo10]). Allerdings wird dabei der Spektralanteil des Pumppulses fir die Weif3-
lichterzeugung experimentell nicht weiter verwendet. Im Unterschied dazu wird in
dieser Arbeit das gesamte Superkontinuums-Spektrum verwendet werden, um die

notige Bandbreite fiir einen Einzyklen-Puls bereitzustellen.

Seed /E/ R E ‘H R /E'/ R

NIR-NOPA WLG VIS-NOPA

Abbildung 4.1.: Konzept des zweifarben-gepumpten optisch-parametrischen Verstérkers.
Ein breitbandiger NIR-Seedpuls wird im ,NIR-NOPA® zunéchst verstirkt; ein dispersives
Spiegelpaar komprimiert das verstiarkte Signal und der kurze Puls erzeugt in einem BaFs-
Pléttchen ein Superkontinuum (,WLG*); der letzte ,VIS-NOPA* verstérkt nun die sichtbaren
Spektralanteile.

Das in dieser Arbeit verwendete Verstarkerkonzept ist an Abb. 4.1 skizziert. Ein
breitbandiger Ti:Saphir-Puls dient als Seed fiir die erste Verstarkerstufe, ,NIR-
NOPA* Dieser wird mit der zweiten Harmonischen (SH) eines Yb:YAG-Verstarkers
gepumpt. Das nun verstéirkte Signal besitzt nach der zeitlichen Kompression mit ei-
nem dispersiven Spiegelpaar gentigend Spitzenleistung, um in einem Festkorper das
Spektrum via Filamentation sowohl in den sichtbaren, als auch in den infraroten
Spektralbereich zu verbreitern (,WLG*). Der gesamte Puls wird dann in einen zwei-
ten parametrischen Verstarker fokussiert, der mit der dritten Harmonischen (TH)
des Ybh:YAG-Verstarkers gepumpt wird. Hierbei wird nur der sichtbare Spektralbe-

reich verstarkt; der infrarote Bereich passiert diese Stufe unverstarkt.
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4.2. Titan-Saphir-Oszillator
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Abbildung 4.2.: Aufbau des zweifarben-gepumpeten optisch-parametrischen Verstérkers.
W1/W2: BK7-Keile; DM1, DM2: dichroitische Spiegel; DCM: dispersives Spiegelpaar.

Abb. 4.2 zeigt die experimentelle Umsetzung dieses Konzepts. Wie schon oben er-
wahnt, ist der Seed fiir den NIR-NOPA das Spektrum eines breitbandigen Ti:Saphir-
Osrzillator. Dieser stellt dartiber hinaus auch einen spektral schmalbandigen IR-Puls
als Seed fur einen Yb:YAG Verstiarker bereit, so dass die Verstarkerpulse und die
Ostzillatorpulse zeitlich synchronisiert sind. Mit einer SHG-THG Stufe werden effizi-
ent die Pumpfrequenzen fiir die parametrischen Verstéirker erzeugt. Die SH pumpt
den NIR-NOPA und die TH den VIS-NOPA. Zwischen diesen beiden Stufen wird in
einem BaFs-Plattchen ein Superkontinuum erzeugt.

Im Folgenden wird das Gesamtsystem im Detail beschrieben. Zunéchst werden
der Oszillator und der Yb:YAG-Verstéarker vorgestellt, bevor dann néher auf die Fre-
quenzkonversion des IR-Pumpstrahls eingegangen wird. Nachdem der NIR-NOPA
beschrieben wurde, wird auf die Erzeugung des Superkontinuums eingegangen, wel-
ches dann als VIS-Seed fiir die letzte Verstérkerstufe (VIS-NOPA) dient.

4.2. Titan-Saphir-Oszillator

Zu Beginn des optisch-parametrischen Verstarkers steht ein Titan-Saphir (Ti:Saphir)-
Ostzillator. Da sein Spektrum genutzt wird, um sowohl den Seedpuls fiir den parame-
trischen Verstérker als auch einen Seed fiir den Yb:YAG-Verstarker bereitzustellen,
werden hohe Anforderungen an den Oszillator gestellt, was die Bandbreite und die
Stabilitat betrifft.
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4. Der parametrische Verstéirker fiir Einzyklen-Pulse

Yb:YAG Verstarker

DM
....... ‘........... | “
....... " — —> parametrischer Verstarker
Ti:Saphir
Oszillator > | » f-2f Interferometer
oc2

Abbildung 4.3.: Ubersicht iiber die Aufteilung des Ti:Saphir-Spektrums. OC2: mul-
tichroitischer Strahlteiler zur Trennung der spektralen Flanken fiir die Messung der Trager-
Einhiillenden-Frequenz; DM: dichroitischer Strahlteiler zur Separation des Spektralanteils um
1030 nm als Seed fiir den Yb:YAG-Verstéarker.

Der verwendete Oszillator! besitzt ein oktavbreites Ausgangsspektrum (siehe Abb.
4.4 (a)) und unterstiitzt eine fourierlimitierte Pulsdauer von unter 5fs. Die Pulse
haben eine mittlere Ausgangsleistung von 110 mW bei einer Pulswiederholrate von
75 MHz.

Die beiden Flanken des Spektrums (Abb. 4.4 (b)) besitzen geniigend Leistung, um
nach der Separation vom Hauptspektrum mittels eines multichroitischen Transmis-
sionsfilter in einem f-2f-Interferometer die Tréger-Einhiillenden-Frequenz zu messen
und als Fehlersignal fiir eine Stabilisierung des Oszillators zu nutzen. Dies ist ein
grofler Vorteil, da eine nachtragliche Verbreiterung des Spektrums mit Hilfe von
photonischen Kristallfasern mithsam und justageaufwendig ist. Das transmittierte
Spektrum hat eine mittlere Leistung von etwa 26 mW.

Das durch dieses erste Filter reduzierte Spektrum des Ti:Saphir-Oszillators wird
durch ein zweites chroitisches Transmissionsfilter weiter modifiziert, um den spek-
tralen Anteil um 1030 nm vom Hauptspektrum zu trennen, der dann als Seed fiir
den Yb:YAG-Verstirker genutzt wird. Nach der Transmission durch ein zuséatzliches
RG1000-Filter, hat das Seed-Spektrum (dargestellt in Abb.4.4 (c)) eine Pulsenergie
von 100 pJ. Diese Pulsenergie ist ausreichend, um den Verstarker direkt, also oh-
ne einen zusétzlichen Vorverstirker, zu betreiben [Sch12]. Auch dies ist gegeniiber
vergleichbaren Systemen ein grofler Vorteil, der den Aufbau des Systems kompakt
und einfach hélt. Das nun reduzierte Hauptspektrum des Oszillators (siche Abb.
4.4 (d)) hat eine mittlere Leistung von etwa 65 mW und dient als Seed fiir den
optisch-parametrischen Verstarkungsprozess.

Somit stellt dieser Oszillator aufgrund seines bereits breiten Spektrums eine ge-

eignete Ausgangsbasis fiir den folgenden parametrischen Verstiarker bereit.

Wenteon, PulseOne UB
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4.3. Regenerativer Verstirker
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Abbildung 4.4.: (a) Oktavbreites Ausgangsspektrum des Ti:Saphir-Oszillators. (b) Sepa-
riertes Spektrum fiir die Messung der Tréger-Einhiillenden-Frequenz. (¢) Seed-Spektrum fiir
den Yb:YAG-Verstérker mit Strahlprofil. (d) Seed-Spektrum fiir den optisch-parametrischen
Verstarker mit Strahlprofil.

4.3. Regenerativer Verstarker

Die Qualitit und Stabilitat eines optisch-parametrischen Verstarkers héngt grofiten-
teils von der verwendeten Pumpquelle ab, denn jede kleinste Storung in der Pumpe
iibertragt sich direkt auf den Verstarkungsprozess.

In dieser Arbeit wird ein regenerativer Yb:YAG-Scheiben-Verstéirker verwendet,
dessen 2. und 3. Harmonische als Pumpe fiir den parametrischen Verstarker dienen.
Der Yb:YAG-Verstarker ist in [Sch12] ausfiihrlich beschrieben, daher wird im Folgen-
den nur kurz die Funktionsweise des Verstarkers anhand des in Abb. 4.5 skizzierten
Aufbaus erlautert.

Die Yh:YAG-Verstarkerscheibe wird mit ca. 120 W bei 940 nm gepumpt. Zum Ein-
und Auskoppeln der Pulse aus dem Resonator wird eine Pockelszelle in Kombination
mit einer A/4-Platte und einem Diinnschichtpolarisator genutzt. Die hin- und riick-
laufenden Pulse werden mit Hilfe eines Isolators, hier bestehend aus einer \/2-Platte,
einem Faradayrotator und dem Dinnschichtpolarisator, getrennt. Die Pockelszelle
erfiilllt beim Anlegen einer Hochspannung die Funktion einer schaltbaren \/4-Platte.
Die Schaltzeiten der Pockelszelle sind in Abb. 4.6 (a) und (b) zusammen mit der

internen Leistung und der Ausgangsleistung schematisch dargestellt. Die Zeit T,
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Abbildung 4.5.: Skizze des regenerativen Yb:YAG-Scheibenverstirkers. PZ: Pockelszelle;
A2, A]4: Verzogerungsplatte, TFP: Dinnschichtpolarisator, Rotator: Faradayrotator; nach
[Sch12].
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Abbildung 4.6.: Vereinfachte Darstellung der internen Leistung (a) und der Ausgangsleis-
tung (b) des Verstékers inklusive der Schaltzeiten fiir die Pockelszelle. Die Darstellung ist nicht
mafBstabsgetreu. Die Verstarkung betrigt etwa Ey/Fy ~4011J/100pJ ~ 106.

bestimmt die Anzahl der Umléufe im regenerativen Verstarker und die Zeit 77 die
Pulswiederholrate. Prinzipiell kann die Pulswiederholrate des Systems von 100 kHz
bis 500 kHz eingestellt werden. Alle Messergebnisse dieser Arbeit wurden allerdings
mit einer Pulswiederholrate von 200 kHz aufgenommen.

Das Spektrum und die mittlere Ausgangsleistung des Verstérkers sind in Abb. 4.7
dargestellt. Das Spektrum unterstiitzt eine fourierlimitierte Pulsdauer von 920 fs.
Die gemessene Autokorrelations-FWHM bei einer Ausgangsleistung von ca. 2 W be-
tragt 2,1 ps (Gauss’scher Formfaktor), was zu einer Pulsdauer von 1,47 ps fiihrt. Die
mittlere Ausgangsleistung (Abb. 4.7 (b)) erreicht bei einem Pumpstrom von I= 70 A
einen Wert von 8 W, was einer Pulsenergie von 40 pJ entspricht.

Mit diesen Spezifikationen ist der regenerative Yb:YAG-Verstarker sehr gut als
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Abbildung 4.7.: (a) Spektrum des regenerativen Verstérkers. (b) Mittlere Ausgangsleistung
und Pulsenergie des regenerativen Verstérkers mit Strahlprofil.

Pumpquelle fiir einen optisch-parametrischen Verstirker geeignet. Da der Seed fiir
den Yb:YAG-Verstarker und der Seed fiir den folgenden parametrischen Verstér-
ker aus derselben Quelle kommen, sind der Seedpuls und der Pumppuls intrinsisch

zeitlich synchronisiert.

4.4. Frequenzkonversion: 2 w und 3 w

Der zweistufige optisch-parametrische Verstéarker wird mit zwei Pumpenstrahlen un-
terschiedlicher Frequenz betrieben, um in den beiden Stufen jeweils verschiedene
Spektralanteile zu verstérken. Hierfir werden die zweite Harmonische (SH: 515 nm)
und die dritte Harmonische (TH: 343 nm) der fundamentalen Ausgangsstrahlung des
Yb:YAG-Verstérkers (F: 1030 nm) genutzt (dhnlich wie in [Her10]).

Fir die Erzeugung der SH und TH wird eine kollineare Geometrie mit Kombina-
tion von Typ-I- und Typ-II-Kristallen gewéhlt, weil sie sehr kompakt, effizient und

stabil die gewiinschten Frequenzen erzeugen kann [Hom08].

DM1 DM2

— 8 g
08mm 2mm
BBO LBO

Abbildung 4.8.: Aufbau der SHG- und THG-Stufe.

Der Aufbau ist in Abb. 4.8 dargestellt. Mit einer Linse (f= 500mm) wird der
fundamentale TR-Strahl fokussiert. Ca. 7cm vor dem Fokus steht ein 800 pm lan-

ger Typ-I BBO Kristall! fir die Erzeugung der zweiten Harmonischen. Mit einem

19 =23.4° d.sp= 2,01 pm/V [Smi].

49



4. Der parametrische Verstéirker fiir Einzyklen-Pulse

Strahlradius von etwa 300 pm ist dort die Intensitét bei ungefahr 20 GW /cm?. Die
Leistung der zweiten Harmonischen, ohne den folgenden LBO-Kristall, ist in Abb.
4.9 (a) dargestellt. Bei einem Pumpstrom von 70 A werden aus 8 W der Fundamen-
talen 4 W SH. Somit wird die Hélfte aller F-Photonen in SH-Photonen konvertiert,

was einer Konversionseffizienz von 50% entspricht.
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Abbildung 4.9.: (a) Leistungskurven der Fundamentalen (F) und der zweiten Harmonischen
(SH) tiber dem Pumpstrom des Yb:YAG-Verstéarkers (ohne den LBO-Kristall). (b) Leistungs-
kurven fir die zweite Harmonische (SH) und die dritte Harmonische (TH) in Abhéngigkeit
des Pumpstroms.

Fir die Summenfrequenz zur Erzeugung der dritten Harmonischen steht ein 2 mm
langer Typ-II-LBO-Kristall! etwa 3cm hinter dem Fokus. Hier ist der Strahlra-
dius etwa 150 pm grofl. Eine typische Leistungskurve tiber den Pumpstrom des
Yb:YAG-Verstéarkers fiir die SH und die TH ist in Abb. 4.9 (b) dargestellt. Bei
einem Pumpstrom von I= 70 A konnen aus 8, 7W der Fundamentalen (F) 1,8 W SH
und 2,7 W TH erzeugt werden.

Anhand dieser Werte kann auch fiir die dritte Harmonische eine Konversionsef-
fizienz von 50% angegeben werden, da hier die Halfte aller SH-Photonen in TH-
Photonen umgewandelt werden. Somit ist die Photonenzahl fiir die zweite Harmo-
nische und die dritte Harmonische gleich.

Das Leistungsverhéaltnis der zweiten Harmonischen zur dritten Harmonischen kann
durch den relativen Abstand der nichtlinearen Kristalle zueinander eingestellt wer-
den [HomO8]. Fiir die in dieser Arbeit présentierten Messungen wird tiberwiegend
mit ca. 2W der SH und mit 1,4 W der TH gearbeitet.

Die Pulsdauer der zweiten Harmonischen und der dritten Harmonischen kann iiber

die gemessene Pulsdauer der Fundamentalen abgeschétzt werden 2. So ergibt sich fur

19 =50.1°,¢ = 90% de = 0,469 pm/V [Smi.
2Die Pulsdauer der Fundamentalen ist 75. Die Pulsdauer fiir die SH und die TH konnen wie
folgt abgeschétzt werden: 7oy = 77/V2', 71 = TF[V/3.
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4.5. Verstarker im NIR

die zweite Harmonische eine Dauer von etwa 1 ps und fiir die dritte Harmonische etwa
0,8 ps. Die Verwendung von ps-Pulsen hat den Vorteil, dass die Gruppenlaufzeit-
Verzogerung der einzelnen beteiligten Pulse noch keine grofien Auswirkungen auf
die Effizienz der Konversion hat [Hom08].

Fir den optisch-parametrischen Verstarker werden nun diese Harmonischen des

Yb:YAG-Verstérkers sequentiell als Pumpe verwendet.

4.5. Verstarker im NIR

Die erste parametrische Verstarkerstufe (NIR-NOPA) soll das Ti:Saphir-Seed-Spek-
trum moglichst breitbandig verstirken. Deshalb wird fiir den Aufbau dieser Stufe
die nicht kollineare PVWC-Geometrie gewihlt (siehe Grundlagenkapitel 2.2 und
[Lan12]). Eine Skizze des Aufbaus ist in Abb. 4.10 zu schen.

0l W1/W2 5 mf:“ BBO
I —
— SH-NOPA

Abbildung 4.10.: Skizze des NIR-NOPA. Dieser Verstarker wird mit 515 nm gepumpt und
verstirkt den zuvor gestreckten Ti:Saphir-Seed breitbandig. W1/W2: BK7-Keilpaar.

Der Pumppuls fiir diese Stufe ist die zweite Harmonische (SH) des Yb:YAG-
Verstérkers bei 515 nm mit einer Pulsdauer von etwa einer ps. Um die gesamte Puls-
energie des Pumppulses wiahrend der Verstiarkung so effektiv wie moglich zu nutzen,
wird der Ti:Saphir-Seed mit einem BK7-Keilpaar zunéchst zeitlich gestreckt. Zu-
sammen mit der Dispersion des folgenden 5 mm-BBO-Kristalls ist dies ausreichend,
um die Pulsdauer von Seed und Pumpe anzugleichen.

Der Seed wird mit einem Hohlspiegel (ROC = -500 mm) und die Pumpe mit einer
Linse (f =500mm) in den nichtlinearen Kristall fokussiert, so dass der Strahldurch-
messer fiir beide Strahlen im Kristall etwa 100 pm betragt. Mit einer Pulsenergie der
Pumpe von 10pJ liegt die Spitzenintensitit von etwa 30 GW /cm? noch unterhalb
der experimentell beobachteten Zerstorschwelle des verwendeten Kristalls.

Fir eine breitbandige Phasenanpassung werden die Winkel fiir Pumpe und Seed
im Typ-I-BBO-Kristall wie folgt gewahlt: 6p ~ 24,4° und « ~ 2,5°. Die daraus resul-
tierende Verstarkungsbandbreite allein aufgrund der Phasenanpassung ist in Abb.

4.11 (a) in grau dargestellt und hat eine Bandbreite von etwa 120 THz.
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4. Der parametrische Verstéirker fiir Einzyklen-Pulse

4.5.1. Spektrale Amplitude und Ausgangsleistung

Das verstirkte Signal-Spektrum (rot) zusammen mit einer typischen Messung des
Ti:Saphir-Seed-Spektrums (schwarz) ist in Abb. 4.11 (a) gezeigt!.

Es ist deutlich zu erkennen, dass das verstiarkte Signal-Spektrum eine Bandbreite
von etwa 200 THz bei —30dB erreicht und somit dieser NOPA das gesamte Spek-
trum des Seeds unterstiitzt. Dies ist eine wesentlich breitere Verstiarkung, als die
einfach berechnete Phasenfehlanpassungskurve (grau) angibt. Das liegt daran, dass
die Berechnung allein aufgrund der Phasenanpassung keine raumlichen und zeitli-
chen Effekte, wie Beugung, Dispersion und ,,walk-off“ sowie parasitiare Effekte, wie
die phasenangepasste zweite Harmonische des Signals, berticksichtigt (siehe Kapitel
2.2).

Um den Einfluss dieser Effekte bezogen auf den NIR-NOPA mit zu beriicksichti-

gen, wurde eine 2D+1-Simulation?, wie sie in Lang et al. [Lan12] vorgestellt wird,
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Abbildung 4.11.: (a) Gemessenes Seed-Spektrum (schwarz) und verstiarktes Signal-
Spektrum (rot) des NIR-NOPA in logarithmischer Darstellung (auch unter 270 THz sind im
Seed-Spektrum Photonen enthalten.). Die experimentell ermittelte Verstarkungsbandbreite ist
ca. 80 THz breiter als die einfach berechnete Phasenfehlanpassungskurve (grau) (6p = 24,42°
und « = 2,5°, linear dargestellt). (b) Mittlere Ausgangsleistung des NIR-NOPA iiber der
Pumpleistung der SH.

!Bei dieser Darstellung muss beachtet werden, dass das Seed-Spektrum bei einer
Pulswiederholrate von 75 MHz gemessen wurde, das verstarkte Spektrum aber eine
Pulswiederholrate von 200 kHz besitzt. Dies bedeutet, dass in der Messung des verstéarkten
Signal-Spektrums ein 75 MHz Untergrund von den unverstirkten Seedpulsen abgezogen werden
muss, um eine saubere Darstellung des verstarkten Spektrums zu erhalten. In einer
logarithmischen Darstellung ist der Unterschied allerdings so gering, weshalb hier auf diese
Korrektur verzichtet wird.

’Die Simulationsparameter wurden auf die im Experiment vorliegende Situation angepasst.
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4.5. Verstarker im NIR
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Abbildung 4.12.: Vergleich der 2D+1 Simulation (a) mit der Messung (b) des verstirkten
Signal-Spektrums der ersten NOPA-Stufe. Die Bandbreite und die spektrale Form zeigen die
gleichen Charakteristika.

durchgefiihrt (siche Abb. 4.12 (a)). Die Messung (b) und die Simulation (a) zeigen
eine gute Ubereinstimmung, was die spektrale Form und Verstarkungsbandbreite an-
geht. Wie auch im Grundlagenkapitel beschrieben (siehe Kapitel 2.2 auf Seite 19),
ist die Verstarkung im Bereich von 350 THz-450 THz eher homogen flach, so dass
die spektrale Modulation in diesem Bereich direkt aus der Form des Seed-Spektrums
folgt. Der spektrale Einbruch bei etwa 340 THz, der sowohl in der Simulation als auch
in der Messung deutlich zu erkennen ist, folgt aus der parasitar phasenangepassten
SH des Signals (paras. SHG). Im Bereich unter 320 THz ist die Verstarkung sehr
hoch, da dort sowohl rdumliche als auch zeitliche Effekte den Prozess unterstiitzen.
Im Entartungspunkt w, —w; ~ 0 des NOPA bei 290 THz ist der raumliche Uberlapp
von Signal, Idler und Pumpe bestmoglich vorhanden, so dass die Verstarkung auf-
grund der langen gemeinsamen Propagation sehr effizient ist. Aulerdem wird der
Idler bei Frequenzen oberhalb von etwa 200 THz (hier nicht gezeigt, siche dazu Ka-
pitel 2.2 Abb. 2.9 auf Seite 20) zeitlich komprimiert, da dort die Materialdispersion
fiir den negativ dispersiv erzeugten Idler positive Werte hat. Zeitlich ist der kompri-
mierte Idler mit den nahinfraroten Spektralanteilen des Signals tiberlagert, so dass
auch aus diesem Grund die Verstarkung unter 320 THz effizient ist.

Die mittlere Ausgangsleistung des breitbandigen NIR-NOPA ist in Abb. 4.11 (b)
iiber der SH-Pumpleistung dargestellt. Bei einer SH-Pumpenergie von 10 pnJ (2 W)
haben die Signalpulse des NIR-NOPA eine Pulsenergie von 1 11J. Bei einer Seedpuls-

Energie von 0,4nJ ist der parametrische Verstarkungsfaktor somit grofer als 103.

Die genauen Parameter sind im Anhang A notiert.
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4. Der parametrische Verstéirker fiir Einzyklen-Pulse

4.5.2. Spektrale Phase und zeitliches Pulsprofil

Mit einem SPIDER-Apparat! ist es moglich, aufgrund der spektralen Interferenz
zweier Summenfrequenzen, die Gruppenverzogerung (GD) des Pulses zu messen und
das zeitliche Pulsprofil aus der Form des Spektrums und der GD zu rekonstruieren.
Abb. 4.13 (b) zeigt das zeitliche Pulsprofil des komprimierten? NIR-NOPA-Pulses.
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Abbildung 4.13.: SPIDER-Messung des NIR-NOPA. (a-1) Gemessenes Signal-Spektrum
und Gruppenverzogerung (GD). (a-2) gefiltertes SPIDER-Signal ohne DC-Anteil und abziig-
lich des SPIDER-Shifts. (b) Rekonstruiertes zeitliches Pulsprofil mit einer Pulsdauer von 7,1
fs.

Die FWHM-Pulsdauer betriagt 7,1fs, was 10% oberhalb des Fourierlimits von
6,4 fs liegt. Dies zeigt, dass der Puls allgemein gut komprimierbar ist. Dies fithrt bei
einer Pulsenergie von 111J zu einer Pulsspitzenleistung von 140 MW.

In Abb. 4.13 (a) ist das zur Messung gehorende gefilterte SPIDER-Signal und
das Spektrum des Pulses dargestellt. Die GD zeigt bei 375 THz einen Ausreifler
(Pfeil in Abb. 4.13 (a-1)). An dieser Stelle hat auch die spektrale Interferenz des
SPIDER-Signals ein Minimum (siehe Abb. 4.13 (a-2)), da das Spektrum dort auf-
grund der parasitdren SHG ebenfalls ein Minimum aufweist. Dies konnte zunéchst
auf einen Messartefakt hinweisen. Allerdings zeigen die durchgefithrten Simulatio-
nen, dass der nichtlineare Prozess tatsidchlich einen Einfluss auf die spektrale Phase
im Spektralbereich der parasitdren SHG hat (siehe z. B. Abb. 2.12 auf Seite 23 (a)).
Um diesen Effekt genauer zu untersuchen, wurden SPIDER-Messungen bei verschie-

denen Pumpleistungen durchgefiithrt. Von dieser Messreihe sind exemplarisch zwei

!Spectral Phase Interferometry for Direct Electric Field Reconstruction (SPIDER) (siehe z. B.
[Tac98, Iac99]).

2Zur Komprimierung sind 16 Reflektionen auf einem dispersiven Spiegelpaar (DCMT;
Venteon, Bandbreite: 600 nm- 1200 nm) notig.
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Abbildung 4.14.: Einfluss der parasitdren Harmonischen-Erzeugung in der PVWC-
Geometrie des NIR-NOPA. Messung (a-1) und (a-2) wurden bei einer Pumpenergie von 6 pJ
aufgenommen, (b-1) und (b-2) bei 21J. (a-1) und (b-1) zeigen das Signal-Spektrum und die ge-
messene Gruppenverzogerung (GD), (a-2) und (b-2) stellt die dazugehorigen SPIDER-Signale
dar (abztiglich des DC-Anteils und des SPIDER-Shifts). Der parasitére Prozess sorgt demnach
fiir eine Modulation der spektralen Phase an der Stelle des spektralen Einbruchs.

Messungen in Abb. 4.14 gezeigt.

Fiir die Messung in Abb. 4.14 (a-1) und (a-2) wurde der NIR-NOPA mit 1,9 W ge-
pumpt; die mittlere Ausgangsleistung betrug etwa 180 mW. In der Gruppenverzoge-
rung ist wieder ein lokales Maximum im spektralen Einbruchsbereich der parasitéaren
SHG zu sehen. Diesmal kann in diesem Bereich ein zuverlassiges SPIDER-Signal ge-
messen werden, womit das lokale Maximum in der GD kein Messartefakt ist. Wird
die Pumpleistung nun reduziert, verringert sich die Ausgangsleistung und somit auch
die parasitdare SHG. In Abb. 4.14 (b-1) und (b-2) ist eine Messung gezeigt, in der der
NIR-NOPA nur noch mit 400 mW gepumpt wurde. Hier ist keine parasitare SHG im
verstarkten Spektrum erkennbar und auch die GD hat in diesem Bereich (verglichen

zur vorherigen Messung) einen flachen Verlauf.

Dies zeigt, dass die parasitaire SHG im Signalspektrum die spektrale Phase an
dieser Stelle moduliert. Dieser Effekt ist konsistent mit den Simulationen aus dem
Grundlagenkapitel 2.2 und wurde ebenfalls in anderen Experimenten beobachtet
[DeS92; Fly75, Gal98|. Auch wenn die parasitire SHG des Signals im Bereich um
den spektralen Einbruch eine Phasenmodulation aufweist, ist dies nur ein lokaler
Effekt, der das eigentliche zeitliche Pulsprofil kaum stort, da ohnehin wenig Leistung

in diesem Spektralbereich vorhanden ist.

Mit einer Spitzenleistung im Bereich von 140 MW bei einer Pulsdauer von etwa

7fs ist das verstarkte Signal des NIR-NOPA gut geeignet, um in einem Festkorper
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4. Der parametrische Verstéirker fiir Einzyklen-Pulse

durch eine Superkontinuums-Erzeugung die spektrale Bandbreite in den sichtbaren
Bereich zu erweitern, damit fiir die darauf folgende zweite Verstiarkerstufe geniigend

Seed-Photonen vorhanden sind.

4.6. Superkontinuum-Erzeugung

Die folgende Superkontinuum-Erzeugung ist in diesem System von zentraler Bedeu-
tung, denn in dieser Stufe wird das Spektrum des NIR-NOPA sowohl in den VIS-
als auch in den IR-Bereiche verbreitert, um schlieflich die spektrale Bandbreite fiir
einen Einzyklen-Puls bereitzustellen. Daher muss die Erzeugung die Koharenz des
gesamten Spektrums erhalten und sollte keine ausgepréigten nichtlinearen Phasen-
spriinge verursachen.

Eine Messung [Cer97] der Grup-

150 penverzogerung eines Superkonti-

100 nuum-Spektrums, das in einem

50 1 mm langen Saphir-Plattchen ge-
neriert wurde, ist in Abb. 4.15

-50 gezeigt. Der Seedpuls fiir die
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Abbildung 4.15.: Messung der Gruppenverzogerung |,y f zeigen, im Bereich des WL-
eines Superkontinuum-Spektrums, erzeugt aus einem . .
Puls mit einer Dauer von 150fs bei einer Zentralwel- Seed-Spektrums allerdings auf ei-

lenldnge von 780 nm. Entnommen aus [Cer97]. ne starke nichtlineare Phase hin-

weisen. Dies ist der Grund, warum

iiblicherweise nur die Randbereiche des Superkontinuums fiir weitere Experimente

verwendet werden, der spektrale Bereich um den WL-Seed allerdings nicht weiter
genutzt wird [Ant11, Rie00, Sid09].

Der Gruppenverzogerungsverlauf aus Abb. 4.15 kann mit Hilfe einer einfachen

Betrachtung ! allein aufgrund von Selbstphasenmodulation (SPM) charakteristisch

'Die Filamentation ist ein hoch nichtlinearer Prozess, indem u.a. die Selbstphasenmodulation,
die Selbstaufsteilung des Pulses und auch die Bildung eines Plasmas zum Prozess der spektralen
Verbreiterung beitragen. Um den genauen Phasen- oder GD-Verlauf berechnen zu wollen, ist eine
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Abbildung 4.16.: Berechnung der Gruppenverzogerung (GD) eines durch SPM verbreiter-
ten Spektrums (dargestellet ist nur das WL-Seed-Spektrum), Beriicksichtigt wurde ein 1 mm
langes Saphir-Plittchen (ng = 3,1-1072° cm?/W) und eine Pulsspitzenleistung von 1,8 W. In
(a) ist die WL-Seedpulsdauer 150 fs, in (b) 20 fs.

reproduziert werden (sieche Abb. 4.16). Fir diese Berechnung wurde ein Gausspuls
bei einer Zentralwellenlange von 780nm und einer Pulsdauer von 150 fs angenom-
men. Abb. 4.16 (b) zeigt den GD-Verlauf, der fiir einen treibenden Puls, dessen
Pulsdauer nur 20 fs betragt, resultiert. Die GD ist deutlich flacher im Bereich des
WL-Seed-Spektrums als in (a). Dies ist ein grofier Vorteil, da nun alle Bereiche
eines solchen Superkontinuum-Spektrums fiir weitere Experimente genutzt werden

konnen, insbesondere zur Erzeugung von Einzyklen-Pulsen.

WLG ST

DCM

3 mm BaF,

Abbildung 4.17.: Skizze des Aufbaus zur Erzeugung eines Superkontinuums in einem Fest-
korper. Der verstarkte Signal-Puls des NIR-NOPA wird mit dispersiven Spiegeln (DCM) kom-
primiert und in ein BaFs-Pldttchen fokussiert.

Der Aufbau zur Superkontinuums-Erzeugung ist in Abb. 4.17 skizziert. Der ver-
starkte Signal-Puls der ersten NIR-NOPA-Stufe wird mit dispersiven Spiegeln! auf
eine Pulsdauer von unter 20 fs komprimiert. AnschlieBend wird das Signal mit einem
Hohlspiegel (ROC= -200mm) in ein 3mm langes Bariumfluorid-Plattchen fokus-
siert. Die Ausbildung eines Filaments im Material fiihrt dazu, dass zum Einen das

elektromagnetische Feld in einem selbstgebildeten nichtlinearen Kanal gefithrt wird,

komplexe mehr-dim. Simulation erforderlich. An dieser Stelle soll allerdings eine einfache
Abschétzung der GD allein aufgrund von SPM gentigen, da qualitativ der Verlauf der GD aus der
Messung wiedergegeben werden kann. Die Berechnung der GD der Selbstphasenmodulation
beruht auf dem Zusammenhang: E(t) = E(t) exp(iy|E(t)[? - L), mit v = 27 - na/A\/Aepp und
Aepp=m (10pm)? siehe [Agr01, Boy92, Mor05]

115 Reflektionen auf einem DCM7-Spiegelpaar (Venteon; Bandbreite 600 nm bis 1200 nm).
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4. Der parametrische Verstéirker fiir Einzyklen-Pulse

dessen Radius im Bereich von etwa 10 pm bis 20 pm liegt [Bra09], und dass zum
Anderen das Spektrum stark verbreitert wird. Aufgrund des kleinen nichtlinearen
Fokus des Filaments besitzt der spektral verbreiterte Puls beim Austritt aus dem
Pléttchen eine grofle Divergenz, so dass zur Kollimierung ein Hohlspiegel mit ROC=
-100 mm verwendet wird, um einen moderaten Strahldurchmesser von etwa 1 mm zu
erhalten.

Da das Spektrum moglichst weit in den sichtbaren Spektralbereich reichen soll,
wird fiir die Erzeugung des Weifllichts Bariumfluorid (BaFy) gewéhlt. Bariumfluorid
liegt bzgl. der kritischen Leistung fiir Selbstfokussierung zwischen Calciumfluorid
(CaFy) und Saphir, die iiblicherweise auch fir die Erzeugung eines Superkontinuums
genutzt werden (siehe Abb. 4.18). In Abb. 4.18 wurde jeweils die kritische Leistung
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Abbildung 4.18.: Verlauf der kritischen Leistung Psp iiber das Produkt des linearen und
nichtlinearen Brechungsindexes ngny. Zusétzlich sind Werte fiir verschiedener Materialien zur
Weifllichterzeugung markiert (siche auch [Bra09]).

0.15:A2

zur Selbstfokussierung Psp = fiir die einzelnen Materialien berechnet und

non
iiber den Materialparameter ngn; ;ufgetragen. Die kritische Leistung ist ein gutes
Maf}, um abzuschétzen, ab welcher Pulsspitzenleistung der Filamentations-Prozess
beginnt [Bro99].

Die Superkontinuum-Spektren der verschiedenen Materialien in Abb. 4.18 unter-
scheiden sich bzgl. der ,cut-off“-Frequenz des Weifllichts. Materialien mit niedri-
gem nichtlinearen Brechungsindex ny (wie z.B. CaFy mit 1,24 cm? /W) haben eine
ycut-off“-Frequenz, die weit ins sichtbare Spektrum reicht. Hingegen erreicht die
Filamentation in Saphir mit einem héheren ny mit 3,1 cm?/W eine niedrigere ,cut-

off“-Frequenz, fiihren aber zu einer deutlich stabileren Superkontinuums-Erzeugung.
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Abbildung 4.19.: Spektrum eines in einem 3 mm langem BaFs-Pléttchen erzeugten Super-
kontinuums. Das Spektrum ist aus zwei Einzelmessungen zusammengesetzt, um den Dynamik-
bereich der Messung zu erhohen: aus einer Messung des NIR-Bereichs von 200 THz-550 THz
und einer Messung des VIS-Breiches (hier wurden mit einem BG-Filter die NIR-Spektralanteile
unterdriickt).

Ein typisches Spektrum eines in BaF; erzeugten Superkontinuums zeigt Abb. 4.19.
Es reicht von 200 THz-700 THz (bzw. von 430 nm-1400nm) bei —40dB. Fiir eine
bessere Stabilitat der Superkontinuumserzeugung wird das Pléttchen mit etwa 10 Hz
senkrecht zur Strahlrichtung etwa 1 mm bewegt.

Die Stabilitat und Qualitit des Weifllichts hangen natiirlich auch von der Qualitét
des Pumpstrahls fiir die Erzeugung ab. Mit einer Blende kann daher der WL-Seed
(verstarktes Signal des NIR-NOPA) vor der Fokussierung raumlich geformt werden,
wodurch natiirlich die Pulsleistung reduziert wird, aber auch ein stabileres Einzel-
Filament generiert werden kann.

Die spektrale Amplitude im mittleren Spektralbereich weist keine groflen Modu-
lationen auf, die fiir ein rein durch Selbstphasenmodulation verbreitertes Spektrum
typisch waren. Dies deutet auf einen eher flachen Verlauf der spektralen Phasen
hin. Allgemein spiegelt die spektrale Amplitude des Weifllichtspektrums den typi-
schen Verlauf eines in einem Festkorper erzeugten Superkontinuums wider. Es zeigt
ein spektrales Plateau im sichtbaren Spektralbereich und eine abfallende Flanke im
infraroten Bereich [Bra09].

Das in diesem Prozess erweiterte Spektrum enthélt nun die fir den Seed der

zweiten NOPA-Stufe notwendigen Spektralanteile.
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4. Der parametrische Verstéirker fiir Einzyklen-Pulse

4.7. Verstarker im VIS

Die zweite parametrische Verstarkerstufe (VIS-NOPA) verstarkt den sichtbaren Spek-
tralanteil des im BaFy erzeugten Superkontinuums von etwa 420 THz—700 THz. Auch
hier wird fiir eine breitbandige Verstarkung die nicht-kollineare PVWC-Geometrie
gewéhlt (sieche Abb. 4.20).

5 mm BBO

_— TH-NOPA

Abbildung 4.20.: Skizze des VIS-NOPA. Diese NOPA-Stufe wird mit der dritten Harmo-
nischen (TH) des Yb:YAG-Verstirkers gepumpt. Das zuvor generierte Superkontinuum dient
als Seed.

Der Pumppuls fir diese Stufe ist die dritte Harmonische (TH) des Yb:YAG-
Verstérkers bei 343nm mit einer Pulsdauer von ca. 0,8 ps. Mit einer Linse (f=
500 mm) werden die Pulse der TH bei einer Pulsenergie von etwa 7 pJ in einen 5 mm
langen Typ-I-BBO-Kristall auf einen Strahlradius von etwa 100 pm fokussiert, was
in einer Spitzenintensitat von 23 GW /cm? resultiert. Der gesamte Superkontinuum-
Seed wird mit einem Hohlspiegel (ROC= -800 mm) unter dem Winkel o = 4,5° zum

Pumpstrahl in den nichtlinearen Kristall fokussiert.

4.7.1. Spektrale Amplitude und Ausgangsleistung

Das Seed-Spektrum und das verstarkte Spektrum des VIS-NOPA ist in Abb. 4.21
gezeigt. Es reicht von 250 THz—700 THz. Ebenfalls ist in dieser Abbildung in grau
eine berechnete Verstarkungskurve gezeigt, die sich allein aufgrund der Phasenan-
passung ergibt. Auch in diesem NOPA représentiert die Phasenanpassungskurve
in keiner Weise die gemessene spektrale Form des verstarkten Signals. Sie erklart
ebenfalls nicht den prominenten Peak um 450 THz und auch nicht die grole Ver-
starkungsbandbreite von etwa 250 T'Hz.

Eine Simulation der parametrischen Verstarkung unter Berticksichtigung raumli-
cher, zeitlicher und parasitarer Prozesse aus [Lanl2] ist in Abb. 4.22 gezeigt und
kann die spektrale Form der Verstiarkung erkldren (siche auch Kapitel 2.2).

So ist die enorme Verstiarkungsbandbreite auf eine Reduzierung der effektiven

Kristalllinge zuriickzufithren, da in der nicht-kollinearen Geometrie und den re-
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Abbildung 4.21.: Messung der spektralen Amplitude des VIS-NOPA (blau) mit WL-Seed-
Spektrum (griin) und berechneter Phasenanpassung (grau). Die Pulsenergie des gesamten
Ausgangsspektrums (blau) betragt 1 pJ.

lativ kleinen Strahldurchmessern im Bereich von 100 pm die Strahlen von Signal,
Pumpe und Idler nach kurzer Propagationslénge nicht mehr optimal raumlich tiber-
lappen. Der prominente Peak um 450 THz resultiert zum Einen aus dem starken
Seed-Spektrum in diesem Bereich und zum Anderen aus einer sehr effizienten Ver-
starkung, da dort sowohl der Entartungspunkt des VIS-NOPA liegt und somit der
raumliche Uberlapp der drei Strahlen bestmoglich gegeben ist, als auch der zeitlich
komprimierte Idler mit dem Spektralanteil des Seed-Spektrums um 450 THz zeitlich
uiberlagert ist (siehe Kapitel 2.2).

Somit zeigt die Simulation der parametrischen Verstarkung aus [Lan12] eine sehr
gute Ubereinstimmung der spektralen Amplitude mit der Messung. Sowohl die spek-
trale Bandbreite als auch der Peak um 450 THz werden durch die Simulation gut

wiedergegeben.

Das gesamte tiberoktavbreite Spektrum von 430 nm-1300nm (bei —30dB) hat
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Abbildung 4.22.: (a) Simulation der spektralen Amplitude des in dieser Arbeit aufgebauten
VIS-NOPA (aus [Lan12]), (b) gemessenes Spektrum des VIS-NOPA [Har12].
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4. Der parametrische Verstéirker fiir Einzyklen-Pulse

eine Pulsenergie von 111J bei 200 kHz Pulswiederholrate. Es unterstiitzt eine fourier-
limitierte Pulsdauer von 2,5fs, was bei einer Zentralwellenldnge von 650 nm einem

1,2-Zyklen-Puls entspricht [Har12]. Obwohl das Spektrum einen prominenten Peak
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Abbildung 4.23.: (a) fourierlimitierter Puls mit eine FWHM-Pulsdauer von 2,5fs. (b) Dar-
stellung des elektrischen Feldes mit einer Trager-Einhiillenden-Phase von ¢ = 7/2. Dieser Puls
entspricht einem 1,2-Zyklen-Puls.

um die Zentralfrequenz bei 650 nm aufweist, zeigt der fourierlimitiere Puls nur ein
schwach ausgeprégtes Podest (siche Abb. 4.23 (a)), so dass 83 % der Pulsenergie
im Hauptpuls liegt. Somit konnten bei einer Pulsenergie von 1pJ Intensitdten im
Bereich von 10 W /cm? erreicht werden (mit 10 pm Strahldurchmesser).

Um dieses Spektrum zur Erzeugung eines 1,2-Zyklen-Pulses nutzen zu konnen,
miissen alle Phasenbeitrage tiber den gesamten Spektralbereich fiir die Kompression

berticksichtigt werden.

4.7.2. Spektrale Phase und zeitliches Pulsprofil

Eine vorlaufigen Pulskompression mit breitbandigen dispersiven Spiegeln! beschrankt
das Spektrum auf einen Bereich von 550 nm—-1000 nm (bzw. 300 THz-550 THz, siche
Abb. 4.24) und folglich erhoht sich die fourierlimitierte Pulsdauer von 2,5 fs auf 4 fs.

Die spektrale Phase in diesem Bereich setzt sich neben den linearen Beitragen
auch aus nichtlinearen Phasenbeitrdgen zusammen. So beinhaltet der Bereich den
spektralen Uberlapp des NIR- und des VIS-NOPAs und das Pumppulsspektrum fiir
die Superkontinuumserzeugung (oder WeiBlichterzeugung (WLG)). Dies ist in Abb.
4.24 dargestellt.

Da sich die parametrische Phase des NIR-NOPA nur auf den Bereich von 250 THz
bis 450 THz und im Fall des VIS-NOPA nur von 400 THz bis 700 THz auswirkt (siche

123 Reflextionen auf DCM9 (Venteon, Bandbreite 550 nm bis 1000 nm) und variable Glas-Keile.
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Abbildung 4.24.: Darstellung der Entwicklung der spektralen Bandbreite: Ti:Saphir-Seed-
Spektrum (schwarze-Kurve), NIR-NOPA Spektrum (rote Kurve), Superkontinuum-Spektrum
(griine Kurve), VIS-NOPA Spektrum (blaue Kurve). Die beiden schwarzen Striche markieren
den Bereich, der bei einer vorldufigen Pulskompression mit einem dispersiven Spiegelpaar
beriticksichtigt wurde.

auch Abschnitt 2.2), ist nicht sofort klar, wie sich die Phase im spektralen Uberlapp-
Bereich der beiden Verstéirker verhalten wird. Eine Messung von Herrmann et al.
[Her10] zeigt allerdings, dass dieser Bereich unkritisch sein sollte. Somit ist die spek-
trale Phase iiber das gesamte Spektrum hinweg wohl definiert. Zusétzlich geht aus
der Diskussion von Abschnitt 4.6 hervor, dass der Phasenbeitrag aufgrund der Weif3-

lichterzeugung keine groflen Nichtlinearititen aufweisen wird.

Der mit den dispersiven Spiegeln komprimierte Puls wurde mit einem SPIDER-
Apparat charakterisiert. Das gefilterte SPIDER-Signal in Abb. 4.25 (a) ist iiber das
gesamte Spektrum hinweg deutlich moduliert, und die zugehérige Gruppenverzoge-
rung (GD) (Abb. 4.25 (b)) fithrt zu der in Abb. 4.26 (a) dargestellten spektralen
Phase. Sie hat eine leichte Reststruktur im Bereich von -2rad bis etwa 3rad. Die
zugehorige rekonstruierte Pulsform ist in Abb. 4.25 (b) zu sehen und zeigt neben
einem Hauptpuls kleine Satellitenpulse (aufgrund der leicht modulierten Phase). Die
FWHM-Pulsdauer betrédgt 4,6 fs und liegt nur 15 % iiber dem Fourierlimit (4 fs).

Diese Messung zeigt, dass es moglich ist, die komplexe Phase im Bereich von
300 THz—550 THz allein mit einem dispersiven Spiegelpaar zu kontrollieren. Der
Phasenbeitrag aufgrund der Superkontinuums-Erzeugung kann daher keine groflen

unkomprimierbaren Nichtlinearititen beinhalten, und auch die Phase im Uberlapp-
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Abbildung 4.25.: SPIDER-Messung des spektral reduzierten Spektrums: (a) SPIDER-
Signal abziiglich des DC-Anteils und des SPIDER-Shifts. (b) Spektrum der SPIDER-Messung
und die Gruppenverzogerung (GD) fiir zwei unterschiedliche Messungen (blau und griin).

Bereich der beiden NOPA-Stufen ist wohldefiniert.

Mit dieser Messung wird somit auch gezeigt, dass die Methode der seriellen Syn-
these zweier nicht-kollinearer parametrischer Verstarkerstufen zur koharenten Ver-
starkung eines 450 THz breiten Spektrums geeignet ist. Der Vorteil dieses Konzepts
gegeniiber den anderen Pulssynthese-Konzepten (z.B. [Cox12, Kral0, Man12]) ist,
dass dieses Konzept ganz ohne eine prizise Stabilisierung der zeitlichen Uberlagerung
und der absoluten Phase zweier Pulse mit unterschiedlichen Spektren auskommt.

Zwar driften in diesem System aufgrund von thermischen Effekten im Laufe des

Tages der Pumppuls und der Signalpuls zeitlich auseinander, was zu einer Instabi-
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Abbildung 4.26.: (a) Spektrum der SPIDER-Messung (rot) und die gemessene spektrale
Phase des VIS-NOPA nach der Kompression mit einem dispersiven Spiegelpaar. (b) Rekon-
struierte Pulsdauer aus den Phasenmessungen. Die FWHM-Pulsdauer betriagt 4,6 fs.
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4.7. Verstarker im VIS

litdt des Systems fiihrt, dies kann aber durch eine langsame Regelung ausgeglichen
werden. Zuséatzlich kann die Langzeitstabilitdt des Systems auch durch eine Strahl-
lagenstabilitat verbessert werden, da auch raumliche Schwankungen der Strahlposi-

tionen von Signal und Pumpe zu Instabilitdten fithrt.

Das gesamte verstarkte Spektrum hat eine Pulsenergie von 111J bei einer Wieder-
holrate von 200 kHz. Mit einer Zentralwellenldnge von 650 nm und einem Fourierlimit
von unter 3fs fithrt dies zu einem 1,2-Zyklen Puls. Eine vorlaufige Pulskompressi-
on mit einem breitbandigen dispersiven Spiegelpaar, wobei der zentrale Teil des
Spektrums auf unter 5fs komprimiert werden konnte, bestatigt die Kohéarenz des
Spektrums.

In Kombination mit einem breitbandigen Pulsformer (siehe Abschnitt 5.2) zur
Pulskompression und einer Stabilisierung der Tréger-Einhtllenden-Frequenz (siehe
Abschnitt 5.3) ist diese Laserquelle ideal geeignet, sowohl Pulse mit nahezu einem
optischen Zyklus im sichtbaren Spektralbereich zu erzeugen, als auch komplexe in-
terferometrische Untersuchungen im Rahmen der ,,phase sensitiv nonlinear optics®

[Sch03b] z.B. an atomaren Systemen, wie in Kapitel 3 vorgeschlagen, durchzufiihren.
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Kapitel 5

Ausblick: Pulskompression,

Anwendung und Weiterentwicklung

Das in dieser Arbeit vorgestellte System hat das Potential Einzyklen-Pulse im sicht-
baren Spektralbereich bei hohen Pulswiederholraten und Pulsenergien im pJ-Bereich
zu erzeugen. In dieser Arbeit wurde erfolgreich gezeigt, dass eine tiber-oktavbreite
Verstarkung allein durch ein Aneinanderreihen von verschiedenen Verstérkerstufen
moglich ist. Dabei ist die Phasenbeziehung der einzelnen Spektralanteile immer fest
definiert und somit bleibt die Kohérenz des Spektrums erhalten [Har12].

Im Folgenden wird dieses System unter den Aspekten der Energieskalierung, der
Pulskompression, der Stabilisierung der Tréager-Einhiillenden-Phase und einer mog-

lichen Anwendung in der koharenten Kontrolle atomarer Systeme untersucht.

5.1. Skalierung der Pulsenergie

Optisch parametrische Verstarker sind aufgrund des verschwindenden Quantende-
fekts in der Pulsenergie skalierbar. Daher findet dieses Konzept auch immer mehr
Einzug in Hochenergie-Lasersystemen (wie z.B. [Ada08, Gu09, Voz07]). Fiir die Ska-
lierung eines parametrischen Verstarkers ist insbesondere die Skalierung der Pump-
pulseenergie wichtig. Dartiber hinaus ist in diesem System die Superkontinuums-
Erzeugung zwischen den beiden NOPA-Stufen ein zentrales Element, das bzgl. der

Energieskalierung diskutiert werden muss.

Skalierung der Pumppulsenergie: Die Skalierung der Pumppulsenergie der bei-
den parametrischen Verstarker, ist eine Frage der Energieskalierung des Yb:YAG-
Verstarkers. Die Ausgangsleistung dieses Verstéarkers ist im 100 kHz-Bereich nahezu

konstant gegeniiber der Pulswiederholrate, wenn die Anzahl der Umléufe im Reso-
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Abbildung 5.1.: Darstellung des Energie- und Leistungsverlaufs des Yb:YAG-Verstarkers
in Abhénigkeit der Pulswiederholrate. Die mittlere Leistung bleibt nahezu konstant iiber der
Pulswiederholrate (a), die Pulsenergie sinkt folglich invers zur Pulswiederholrate (b).

nator des Verstarkers konstant gehalten werden (siche Abb. 5.1 (a)) [Sch12]. Die
Pulsenergie skaliert somit folglich invers zur Pulswiederholrate, d.h. bei niedrigere-
ren Pulswiederholraten steigt die Pulsenergie (siehe Abb. 5.1 (b)).

Bisher ist es moglich die Wiederholrate beliebig zwischen 100 kHz und 500 kHz
einzustellen. Zu grofleren Werten ist die Wiederholrate aus technischen Griinden
(zum Einen durch die verwendete Elektronik und zum Anderen durch piezoelektri-
sche Effekte in der BBO-Pockelszelle) begrenzt. Zu kleineren Werten ist sie durch
nichtlineare Prozesse limitiert, denn obwohl die Strahlgrofie im Verstérker beson-
ders in den beiden BBO-Kristallen der Pockelszelle relativ grofi gewahlt wurde (im
mm-Bereich), um den nichtlinearen Phasenbeitrag pro Umlauf gering zu halten,
werden die Effekte wie Selbstphasenmodulation oder Selbstfokussierung bei gerin-
geren Pulswiederholraten nicht mehr vernachléssigbar sein. Eine Abhilfe wiirde das
sog. ,chirped pulse amplification* (CPA)- Konzept bieten [Str85], bei dem vor der
Verstarkung der Seed-Puls des Verstérkers zunéchst zeitlich gestreckt wird, um die
Pulsspitzenleistung wéhrend der Verstarkung gering zu halten, siehe z.B. [Met09,
Str85]. Nachtraglich wird der Puls wieder komprimiert. Als Pulsstrecker und Kom-
pressor konnten hier ein Chirped-Volume-Bragg-Grating (CVBG) wie in [Cal09]
Verwendung finden oder auch Gitterstrecker und -kompressoren wie in [Met09] sind
denkbar.

Soll allerdings nicht auf die hohe Pulswiederholrate im 100 kHz-Bereich bei mog-
lichst hoher Pulsenergie verzichtet werden, kénnen andere Pumpquellen fiir die
NOPA-Stufen in Betracht gezogen werden, wie z.B. ein faserbasierter Verstéirker,
welcher aufgrund seiner lingeren Verstiarkungsstrecke hohe mittlere Ausgangsleis-
tungen ermoglichen. In [Rot11] konnte in der Vergangenheit ein faserbasierer Ver-
starker mit einer Pulswiederholrate von 1 MHz und einer Pulsenergie von 200 j1J

erzeugt werden.
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5.1. Skalierung der Pulsenergie

Eine Skalierung der Pumppulsenergie ermoglicht neben einer deutlichen Steige-
rung der Ausgangsenergie zudem die Verwendung von grofleren Strahlradien in den
nichtlinearen Kristallen. Dies hat zur Folge, dass Effekte wie der ,,walk-off* der Pum-
pe in einem Typ-I Kristall und die parasitidre Erzeugung der zweiten Harmonischen
von Signal und Idler im NOPA-Prozess keinen grofien Einfluss mehr auf die spektrale

Form und die Phase des verstérkten Signalspektrums besitzen [Dem12, Lan12].

Superkontinuumserzeugung: Der Prozess der Superkontinuumserzeugung z.B. in
einem Festkorper erfordert die Balance von nichtlinearen Prozessen wie z.B. die
Selbstfokussierung und Plasmabildung und ist daher nur bedingt bzgl. der Aus-
gangsleistung skalierbar (siehe z.B. [Alf06, Bra09]). Dadurch ist die maximale Signal-
Pulsenergie des NIR-NOPA unter der Verwendung von BakF, als Festkorper fiir die
Weifllichterzeugung bisher auf ca. 1 puJ beschrinkt. Eine Erhohung der Pulsenergie
des NIR-NOPA fiihrt zu Ausbildung von Multifilamenten und zur Zerstérung des
Festkorpers. Um daher die Superkontinuumserzeugung fiir héhere Pulsenergien an-
zupassen, konnten Festkorpermaterialien verwendet werden, die eine hohere kritische
Leistung P fiir die Selbstfokussierung benétigen. Wie in Abschnitt 4.6 erwihnt, ist
die Selbstfokussierung der Startprozess fiir die Superkontinuums-Erzeugung. BaF,
bestitzt eine kritische Leisung von etwa 3,5 MW, somit kénnten CaFy oder auch
LiF oder MaFy mit jeweils einer kritischen Leistung von etwa 7,4 MW, 8 8 MW und
9MW verwendet werden [Ada89, Bro99]. Soll ein Verstarker mit Pulsenergien im
Bereich von etwa 500 pJ aufgebaut werden, kénnte auch die Superkontinuumserzeu-
gung in Gasen (z.B. in Xenon [Akt07]) geeignet sein.

Die naheliegenste Methode die Energieskalierung der Superkontinuumserzeugung
zu umgehen, ist nach der Weifllichterzeugung eine zuséatzliche NIR-NOPA Stufe zu
setzen, um den Spektralanteil im IR-Bereich weiter verstarken zu kénnen.

Eine andere Methode wére, das Superkontinuumspektrum schon direkt hinter dem
Seed-Oszillator zu erzeugen, so dass bereits vor der ersten NOPA-Stufe das gesam-
te Endspektrum vorhanden ist. Dieses erfordert allerdings eine Superkontinuums-
Erzeugung z.B. mittels einer photonischen Kristallfaser (PCF) [Dem11, Heill]. Die
Erzeugung des Weifllichts mit einer PCF ist aber zum Einen aufgrund des geringen
Kerndurchmessers der Faser von unter 5 pm justageaufwendig und zum Anderen ist
das Spektrum gewohnlich durch Rauschen gepriagt [Cor03, Hil04, Hooll, Was04],

was ein Nachteil der Verwendung von PCFs ist.

69



5. Ausblick: Pulskompression, Anwendung und Weiterentwicklung

Zusatzlich ist es sinnvoll den Pulsformer, der bisher am Ende des gesamten Auf-
baus fiir die Pulskompression vorgesehen ist, direkt hinter die Superkontinuum-
Erzeugung zu setzen, da die Transmissionsverluste des Pulsformers (ca. 30 %) durch

die nachfolgenden Verstarkerstufen kompensiert werden konnten.

5.2. Pulskompression und Charakterisierung

Erst mit einer geeigneten Pulskompression und einer Charakterisierung des iiberok-

tavbreiten Spektrums ist die Erzeugung des 1,2-Zyklen-Pulses abgeschlossen.

Pulskompression Wie schon in Abschnitt 4.7 gezeigt, kann der zentrale Teil des
Spektrums von 300 THz-550 THz allein mit dispersiven Spiegeln komprimiert wer-
den. Wenn es geeignete breitbandige Spiegel fiir das gesamte Spektrum geben wiirde,
wére dies sicher die einfachste Methode der Pulskompression. Allerdings ist die Her-
stellung und das Design fiir solche Bandbreiten duflerst schwierig, da sowohl eine
hohe Reflektivitat als auch eine passende negative GDD iiber die gesamte Band-
breite gefordert wird. Trotz dieser Herausforderung wurden 2001 dispersive Spie-
gel fiir oktav-breite [Kar01] und 2007 fiir tiber-oktav-breite Spektren [Per07] vor-
gestellt. Die dispersiven Spiegel aus [Per07] sind fir einen Wellenldngenbereich von
400 nm—1200 nm gefertigt und wiirden somit knapp die hier erforderliche Bandbreite
abdecken.

Andere Methoden der Dispersionskompensation wie z.B. Gitterkompressoren oder
Prismenkompressoren sind ebenfalls fiir diese Bandbreite ungeeignet, da zum Einen
ein Gitter in der Anwendung auf eine optische Oktave beschrankt ist und zum An-
deren ein standard Prismenkompressor keine negative Dispersion tiber den gesamten
Spektralbereich hinweg bereitstellen kann.

Im Gegensatz zu den oben vorgestellten Methoden kann ein Fliissigkeitskristall-
Display-basierter 4f-Pulsformer! zur Kompensation verschiedenster Phasenverlau-
fe eingesetzt werden und ist somit in der Lage auch Pulse mit einem komplexen
Phasenverlauf zu komprimieren. Da bereits mit einem derartigen 4f-Pulsformer er-
folgreich oktavbreite Spektren komprimiert und manipuliert werden konnten (siehe
[Bin05, Bin06, Rau08]), wird auch fir das in dieser Arbeit verstarkte Spektrum ein
4f-Pulsformer aufgebaut werden, der das gesamte Spektrum von 430 nm—1300 nm

unterstittzen wird.

'Ubersichtsartikel zu 4f-Pulsformern sind z.B. [Mon10, Wei00].
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Abbildung 5.2.: Skizze des Pulsformeraufbaus. Der Strahlengang ist nur fiir die beiden spek-
tralen Randbereiche des Spektrums dargestellt. LCD: liquid crystal display“, DCM: , double
chrirped mirror®.

Pulsformer fiir 1,5 optische Oktaven Der Aufbau des geplanten 4f-Pulsformers
ist in Abb. 5.2 zu sehen. Er basiert auf einem Fliissigkeitskristall-Display (LCD)
mit 640 Pixeln und einer gesamten Apertur von 63,7mm [Jen06]. An jedes Pixel
kann unabhéngig eine Spannung angelegt werden, um die Optische Achse der Fliis-
sigkeitskristalle pro Pixel gezielt auszurichten. Dies fithrt dazu, dass der effektive
Brechungsindex fiir jedes einzelne Pixel individuell angesteuert werden kann.

Das LCD ist fiir einen Wellenldngenbereich von 430 nm—-1600 nm spezifiziert und
somit ideal fiir das in dieser Arbeit erzeugte Ausgangsspektrum geeignet.

Aufgrund des iiberoktavbreiten Spektrums kénnen keine Gitter verwendet werden,
um das Spektrum rdumlich dispersiv aufzuspalten. Stattdessen wird ein F2-Prisma
verwendet (siche Abb. 5.2). Bei einem Abstand von 660 mm sind die Frequenzkom-
ponenten von 250 THz—700 THz raumlich auf einen Bereich von 6,3 cm separiert, was
der Apertur des LCDs entspricht. Ein Hohlspiegel (f=660 mm) fokussiert die Fre-
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Z ® 1200
S 500 F = A\
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Abbildung 5.3.: (a) Frequenzverteilung iiber das LCD. Die gesamte Bandbreite des Spek-
trums von 250 THz-700 THz wird auf das Display abgebildet. (b) Gruppengeschwindigkeits-
dispersion aufgrund der Propagation durch 4,2 mm im F2-Prisma.
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5. Ausblick: Pulskompression, Anwendung und Weiterentwicklung

quenzanteile auf das LCD, wobei ein Planspiegel direkt hinter dem Display steht, um
einen doppelten Durchgang durch das LCD zu ermoglichen. Abb. 5.3 (a) zeigt die
resultierende Frequenzverteilung am LCD. Wie in [Bin05] ausfihrlich beschrieben
wird, ist die Entscheidung fiir eine Fokusgrofie der einzelnen Frequenzkomponenten
am Display immer ein Kompromiss zwischen rdumlichen und zeitlichen Nebenef-
fekten. Dazu gehort die Ausbildung von zeitlichen Pulsreplika oder der Verlust von
Spektralkomponenten durch rdumliche Beugung an der Maske des Pulsformers. Um
zum Einen diese Verluste zu minimieren, wenn der Strahldurchmesser am LCD tiber
mehrere Pixel verteilt ist, und zum Anderen auch um einen Phasenverlauf eindeutig
darstellen zu konnen, sollte der Phasenunterschied von Pixel zu Pixel, die Pixel-Last,
unter 7 liegen [Bin05].

Fiir diesen Pulsformer wird ein Strahlradius von 90 pm am LCD gewéhlt (siche
auch [Bin05]). Dies hat zur Folge, dass der Strahlradius am Eingang des Prismas
2mm betragt, so dass im Mittel etwa 4,2mm F2-Glas fiir den Hin- und Riicklauf
durch den Pulsformer an Dispersion berticksichtigt werden miissen (siche Abb. 5.3
(b)). Diese Dispersion muss héufig groBtenteils durch eine zusatzliche Vorkompensa-
tion ausgeglichen werden [Bin05, Bin06, Rau08]. Wie bereits oben erwahnt sind bei
diesem Pulsformer fiir eine Vorkompensation der Prismendispersion keine Prismen-
oder Gitterkompressoren geeignet. Die Verwendung von weniger dispersiven Prismen
in Kombination mit einer grofleren Brennweite der Fokussieroptik stellt keine Losung
dar.

In diesem Fall miisste namlich

der Strahldurchmesser am Prisma

deutlich grofler sein (als bei dem
hier vorgestellten FS-Prisma), um
den benétigten Strahldurchmesser
am LCD zu erhalten. Somit hebt

0 L . L L L die langere Propagation durch das
0 100 200 300 400 500 600

Display / Pixel

Pixel-Last / rad.

Prisma den Vorteil der geringeren
Abbildung 5.4.: Phasenunterschied von Pixel zu Pi- Materialdispersion auf.
xel (Pixel-Last), um die Restphase des F2-Prismas zu Auch die Verwendung eines Te-

kompensieren (siehe Text). leskops im 4f-Aufbau des Pulsfor-
mers, um z.B. die Winkeldispersi-
on weniger dispersiver Prismen-Materialien zu erhohen oder den Strahldurchmesser

nach der Propagation durch das Prisma zu erhohen, fiihrt nicht zum Ziel. Daher wird
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5.2. Pulskompression und Charakterisierung

fiir diesen Pulsformer eine Vorkompensation der Prismendispersion mittels breitban-
diger dispersiver Spiegel in Betracht gezogen. Wie bereits erwahnt, ist die Herstel-
lung solcher Spiegel fiir diese Bandbreite nicht trivial. Allerdings kénnten die breit-
bandigen dispersiven Spiegel aus [Per07], die eine Bandbreite von 400 nm-1200 nm
und eine GDD von —20fs? bei 800 nm besitzen, geeignet sein. Mit solch einem Spie-
gelpaar konnte die Prismendispersion mit etwa 25 Reflektionen um —500 fs? reduziert
werden. Diese Abschétzung fithrt zu der in Abb. 5.4 dargestellten Pixel-Last. Somit
ist es moglich die Pixellast unter den kritischen Wert von 7 zu halten.

Da dieser Pulsformer zur Dispersionskompensation fiir das in dieser Arbeit ver-
starkte Spektrum dienen soll, muss an den Pulsformer die entsprechende Gegenphase
des Spektrums angelegt werden. Um diese Phase zu ermitteln, wird eine Pulscharak-
terisierungsmethode benoétigt, die iiber das gesamte Spektrum hinweg die spektrale

Phase des Pulses messen kann.

Puls-Charakterisierung Pulscharakterisierungsmethoden, die auf die zeitliche Puls-
form und somit auf die spektrale Phase eines Pulses sensitiv sind, wie z.B. ,Spectral
phase interferometry for direct electric field reconstruction (SPIDER), , Frequency
resolved optical gating® (FROG) oder ,Multiphoton intrapulse interference phase
scan® (MIIPS) und deren verschiedenen Varianten, benétigen einen nichtlinearen
Prozess, wie z.B. eine Frequenzkonversion (siche Abb. 5.5).

Die Information der spektralen Phase ist in der SPIDER-Methode tiblicherweise!
in der spektralen Interferenz zweier Summenfrequenzen enthalten (siche [Iac99]).
Mit einer verwandten Methode, die besonders fiir Pulse mit nur wenigen oder nur

einem optischen Zyklus geeignet ist (,,two-dimensional spectral shearing interfero-

SPIDER FROG MIIPS

SFG SHG SHG
(DFG) (THG) (THG)

hichtl. nichtl. (TG) .
Medium Medium (SD) nichtl.

Medium
V> Phasen-
Pulsformer

Abbildung 5.5.: Beispiele fiir mogliche nichtlinearen Prozesse der verschiedenen Pulscha-
rakterisierungsmethoden: SPIDER, FROG und MIIPS.

'Fiir die Pulscharakerisierung von UV-Pulsen ist auch die Diffferenzfrequnez Erzeugung als
nichtlinearer Prozess moglich, siehe z.B. [Bau04].
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Abbildung 5.6.: Berechnete Phasenanpassungs-Kurve fiir die Summenfrequenz (SFG) des
fundamentalen Spektrums (F) in einem 12 pum langem Typ-II-BBO-Kristall bei einer Pump-
wellenldnge von 650 nm (Pumpe).

metry“ (2DSI) [Birl0]), konnten kiirzlich Pulsdauern von 3,7fs gemessen werden
[Cox12]. Die breitbandige Phasenanpassung von 500 nm bis in den IR-Breich wur-
de mit einem 50 pm-langen Typ-1I-BBO-Kristall bereitgestellt. Auf &hnliche Weise
konnte auch dieser 1,2-Zyklen-Puls charakterisiert werden. Eine Phasenanpassungs-
kurve fir einen 12 pm Typ-II-BBO-Kristall ist in Abb. 5.6 zu sehen. Sie reicht von
knapp 450 nm bis in den IR-Bereich. Zwar ist die Summenfrequenz spektral teilwei-
se mit dem fundamentalen Spektrum iiberlagert, aber aufgrund der nichtkollinearen
Geometrie sollte prinzipiell eine raumliche Separation der Signale moglich sein.

Prinzipiell konnte auch die Pulscharakterisierungsmethode FROG [Bal99, DeL.94]
verwendet werden. Neben dem {iblichen nichtlinearen Prozess der Erzeugung der
Zweiten-Harmonischen (SHG), die fiir diese enorme Bandbreite mit einem 10 pm
Typ-I-KDP-Kristall moglich wére, ist FROG auch fiir nichtlineare Prozesse dritter
Ordnung, wie z.B. die Erzeugung der dritten-Harmonischen (THG), anwendbar.
Die THG konnte sehr breitbandig mit der vorhandenen Pulsenergie an Oberflachen
[Tsa95, Tsa96] oder an diinnen Schichten (z.B. Ti:Oy-Schichten [Dasll]) erzeugt
werden und wiirde bis in den UV-Bereich (um 150 nm, siche Abb. 5.7) reichen, was
eine Detektion in einer Vakuumkammer erforderlich macht.

Um diesen Umstand zu umgehen, ware die Methode der ,transient grating based
frequency resolved optical gating” (TG-FROG) oder auch ,self-diffraction“-FROG
[Sch08, Tre00] besser geeignet, denn hier liegt das FROG-Signal im Spektralbereich
des fundamentalen Spektrums und koénnte aufgrund der nichtkollinearen Geometrie
auch von diesem separiert werden, was die Detektion des Signals deutlich verein-
fachen wiirde. Ein weiterer Vorteil des TG-FROGs ist die breitbandige Phasenan-
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Spektrale Leistungsdichte / dB (norm.)
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Abbildung 5.7.: Darstellung des Fundamentalen Spektrums (F) und die theoretische Lage
der perfekt phasenangepassten SHG und THG des Spektrums.

passung des nichtlinearen Prozesses iiber den gesamten Spektralbereich. Allerdings
muss bei dieser Methode der Strahl in drei Pulsreplika aufgeteilt werden, so dass
Pulsenergien im Bereich von etwa 100 nJ notig sind.

Da zur Pulskompression des in dieser Arbeit verstiarkten Spektrums ein Pulsfor-
mer aufgebaut wird, ware die MIIPS-Methode [Loz04, Xu06] ebenfalls zur Charak-
terisierung denkbar. Allerdings findet in dieser Methode die Frequenzkonversion kol-
linear statt. Somit ist die SHG als nichtlineares Element ungeeignet, da das MIIPS-
Signal nur sehr schlecht vom fundamentalen Spektrum separiert werden kann (z.B.
iiber die Polarisation). Daher kénnte die Erzeugung der dritten-Harmonischen (sie-
he z.B. THG-MIIPS [Har(07]) an einer diinnen Ti:O5-Schicht (oder eine Oberflachen
THG) als nichtlineares Element dienen.

Es konnten also prinzipiell alle drei Methoden geeignet sein den 1,2-Zyklen-Puls
mit dem iiberoktav-breiten Spektrum zu charakterisieren. Bei allen Methoden ist
eine Separation des eigentlichen Signals vom Streulicht unbedingt sorgfaltig durch-
zufithren. Dies gilt insbesondere fiir den MIIPS-Aufbau, da hier die verschiedenen
Strahlen raumlich und beim SHG-MIIPS teilweise spektral iiberlagert sind.

5.3. Stabilisierung der Trager-Einhiillenden-Phase

Wie schon in den vorangegangenen Kapiteln besprochen, ist die Trager-Einhiillenden-
Phase (CEP) fiir Einzyklen-Pulse ein wichtiger Parameter. Daher soll im Folgenden
auf die Stabilisierung des Verstarkersystems bzgl. der CEP eingegangen werden.

Ausgangspunkt der CEP-Stabilisierung ist die Stabilisierung der Trager-Einhiil-
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5. Ausblick: Pulskompression, Anwendung und Weiterentwicklung

Stabilisierung des Oszillators

Ti:Saphir- . =7 N =7 Puls- Anwendung
Oszillator P b i _— b Kompression
NIR-NOPA WLG VIS-NOPA i
Regelung +
Y Y Y
f-2f f2f @ f2f @ f2f @ f2f @
Interferometer Interferometer Interferometer Interferometer Interferometer

Abbildung 5.8.: Ubersicht der CEP-Stabilisierung des OPCPA-Systems. Die Stabilisierung
beginnt mit der Stabilisierung der Trager-Einhiillenden-Frequenz des Ti:Saphir-Oszillator. Die
CEP sollte wéhrend der parametrischen Verstirkung und der WeiBllichterzeugung erhalten
bleiben. Direkt vor der Anwendung sollte eine Messung der CEP durchzufiihren, um eine
Drift der CEP auszugleichen.

lenden-Frequenz f.. des Ti:Saphir-Oszillators (siehe auch Abb. 5.8). Da das Spek-
trum des Oszillators schon die optische Oktave beinhaltet, konnen die spektralen
Rénder durch einen geeigneten Filter (siehe Abschnitt 4.2) vom Zentrum des Spek-
trum separiert und fiir die Messung der Trager-Einhiillenden-Frequenz mittels eines
Hf-2f“-Interferometers (siche z.B. [Rei99, Tel99]) genutzt werden. Die gemessene
Trager-Einhitillende-Frequenz und das Signal der Pulswiederholrate des Ostzillators,
aus der die Referenzfrequenz fiir die Stabilisierung erzeugt wird, werden an eine
Regelelektronik iibergeben. Das aus der Regelungselektronik erzeugte Fehlersignal
steuert einen akusto-optischen Modulator (AOM), der im Pumpstrahl des Oszil-
lators steht, und somit die Pumpleistung mit dem Fehlersignal moduliert, um die
Nichtlinearitdat im Resonator und somit die Tréger-Einhiillende-Phase der Oszilla-
torpulse auf eine Referenz zu regeln. Ublicherweise ist die Referenzfrequenz fiir die
Stabilisierung ein Teiler N der Pulswiederholrate; hier ist N=4. Mit solch einem
Referezsignal ist jeder N-te bzw. vierte Puls aus dem Oszillatorpulszug identisch!.
Abb. 5.9 (a) zeigt eine Messung der stabilisierten Trager-Einhiillenden-Frequenz
bei einer Auflosung von 1Hz. Sie hat ein Signal zu Rausch Verhéltnis von 60 dB. In
Abb. 5.9 (b) ist die dazugehorige spektrale Rauschleistungsdichte (rot) zusammen
mit der Rauschleistungsdichte des RF-Spektrumanalysators (Agilent-E4440A, blau)
dargestellt. Die integrierte Rauschleistungsdichte (siehe z.B. [Rau06, Raul0]) von
5Hz bis 1 MHz ergibt einen Phasen-Fehler von o, = 225 mrad. Aus diesem Wert kann

eine zeitliche Verschiebung A7 der Trager-Oszillation (die Zentralwellenlange ist

st es erforderlich, dass jeder Puls dieselbe absolute Phase besitzt, konnte die
Tréager-Einhiillende-Frequenz des Oszillators mit einem modifiziertem Interferometer auch auf
Null stabilisiert werden [Jon00, Rau09].
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Abbildung 5.9.: (a) Messung der stabilisierten Tréiger-Einhiillenden-Frequenz des Oszilla-
tors. (b) Spektrale Rauschleistungsdichte der Trager-Einhiillenden-Frequenz aus der sich der
integriert Phasenfehler berechnen lasst: o, = 225 mrad.

Ac = 800 nm) unter der Pulseinhiillenden von maximal A7 = A./(27¢y)o,= ~ 100 as

berechnet werden.

Die Pulswiederholrate der Pumppulse fiir die parametrischen Verstarkerstufen
wird genau so eingestellt, dass der Wert durch N (bzw. N=4) teilbar ist, damit
nur Oszillatorpulse verstarkt werden, die eine gleiche CEP aufweisen. Somit hat
der verstiarkte Pulszug nach dem NIR-NOPA eine Trager-Einhiillende-Frequenz von
fee = 0.

Die folgenden parametrischen Verstarker und die Weiflichterzeugung sollten die
Stabilisierung der CEP erhalten [Bal02, Ros02]. Trotzdem kénnen Instabilitéten
des Systems zu einer Drift der CEP fithren. Daher scheint es sinnvoll, einmalig die
Stabilitat der CEP nach jeder Stufe zu tiberpriifen.

Bisher wurde die Stabilitdt der CEP nach der ersten Verstérkerstufe mit einem
zusatzlichen ,f-2f“-Interferometer nachgewiesen (siche Position 1 in Abb. 5.8). Dafiir
wurde das verstarkte Signalspektrum zunéchst in ein Saphir-Plattchen fokussiert,
um die noétige Bandbreite fir die f-2f-Messung auf eine Oktave zu erweitern. An-
schlieend wurde die Interferenz der in einem BBO erzeugten zweiten Harmonischen
mit der fundamentalen Wellenlénge mittels eines hoch auflésenden Spektrometers
detektiert. Da die Pulse nicht exakt zeitlich iibereinander propagieren, ist das Spek-
trum moduliert. Eine zeitliche Drift der CEP fiihrt zu einer Phasenverschiebung der
Spektralen Modulation. Variiert die CEP innerhalb der Intergrationszeit von 50 ms
des Spektrometers bis m, wird keine Modulation mehr sichtbar sein. Daher ist die
Messung einer sichtbaren und tiber die Zeit stabilen Modulation im Spektrum ein

Nachweis einer stabilisierten CEP. Eine solche Messung ist in Abb. 5.10 zu sehen.
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Abbildung 5.10.: (a) Interferenzspektrum einer Messung mit einem f-2f-Interferometer zum
Nachweis einer stabilisierten CEP nach der ersten Verstarkerstufe. Die Integrationszeit des
Spektrometers: 50 ms, Pulswiederholrate: 200 kHz.

Mit einer Integrationszeit des Spektrometers von 50 ms und einer Pulswiederholrate
von 200 kHz wird die spektrale Interferenz somit von etwa 10.000 Pulsen integriert.
Da die Modulation deutlich iiber Sekunden erhalten bleibt, ist dies ein Nachweis fiir
eine stabilisierte CEP.

Prinzipiell sollte es moglich sein, auch das Superkontinuums-Spektrum des Ver-
starkers (siche Abb. 5.8) fiir diese CEP-Messung zu nutzen (siehe Position 2 in Abb.
5.8). Eine derartige Messung wiirde auch zeigen, inwieweit sich die Bewegung des
BaF,-Plattchens auf die CEP-Stabilitdt auswirkt.

Schultze et al. [Sch10] haben an diesem System bereits erfolgreich gezeigt, dass die
Stabilitdt der CEP auch nach einer zweiten parametrischen Verstéirkerstufe erhalten
bleibt. Dort wurde der zweite Verstarker mit einer Pumpwellenldnge von 515 nm
betrieben und nicht wie hier mit 343 nm. Die Messung ergab einen Phasenfehler von
0rms =0,2rad iiber 10s [Sch10]. Bei diesem System ist fiir eine f-2f-Messung nach der
zweiten Verstarkerstufe (siehe Position 3 in Abb. 5.8) aufgrund der vorherigen Super-
kontinuumserzeugung die noétige spektrale Bandbreite bereits vorhanden. Interessant
an diesem Spektrum ist, dass der sichtbare Spektralanteil nach dem VIS-NOPA ver-
starkt wurde, der infrarote Teil allerdings unverstéirkt diese Stufe passiert, so dass
sich eventuelle Instabilitdten der zweiten Stufe auf die Messung der CEP auswirken
konnten.

Fiir eine Anwendungen, die sensitiv auf die CEP des Pulses ist, sollte kurz vor

dem eigentlichen Experiment mit Hilfe eines f2f-Interferometers eine Drift der CEP
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gemessen werden (Position 4 in Abb. 5.8), um diese mittels einer langsamen Regelung

an den Oszillator zuriickzukoppeln (siehe z.B. [Rau06]).

5.4. Koharente Kontrolle

Wie in Kapitel 3 diskutiert, ist die Tréger-Einhitillende-Phase (CEP) bei Pulsen mit
nur wenigen optischen Zyklen auch ein Kontrollparameter in der koharenten Wech-
selwirkung mit einem atomaren System. In diesem Abschnitt wird iiberpriift, in-
wieweit das in dieser Arbeit experimentell generierte und verstarkte Spektrum eines
1,2-Zyklen-Pulses genutzt werden kann, um eine CEP-abhangige Zustandsbesetzung
in einem Zwei-Niveau-System nachweisen zu kénnen.

Dafiir wurde dieselbe Simulation, wie sie schon in Kapitel 3 diskutiert wurde, nun
auch fir das gemessene Spektrum (siche Abb. 4.21) durchgefithrt. Abb. 5.11 (a-
1) zeigt das Spektrum des fourierlimitierten Pulses, (a-2) zeigt die Population des
oberen Niveaus in Abhédngigkeit des Energie-Niveau-Abstands AFE und der CEP.
Bei einem Niveau-Abstand von 4 €V ist eine Inselstruktur zu erkennen, die auf eine

CEP-abhéingige Zustandsbesetzung hinweist. Dies wird ganz deutlich in Abb. 5.11
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Abbildung 5.11.: CEP-abhingige Zustandsbesetzung eines Zwei-Niveau-Systems nach der
Anregung mit einem einzelnen 1,2-Zyklen-Puls. (a-1) zeigt das Spektrums des Pulses, (a-2)
die Population des oberen Niveaus iiber den Energie-Niveau-Abstand AFE in Abhéngigkeit der
CEP, (a-2) stellt die mittlere Population P, den Kontrast K und die Qualtitit aus der Darstel-
lung in (a-2) dar. Bei 4 eV hat der Kontrast ein Maximum, da dort verschiedene Quantenpfade
interferieren (siehe Text). (b) Darstellung der verschiedenen Drei-Photonen-Ubergiinge (3PT)
aus (a-3). (c¢) Berechnung der Zustandsbesetzung AE= 4 €V nach der Anregung mit des Pul-
ses, liber das ein Phasenfilter (Ap(w) = 7) der breite 0,2 eV verfahren wird. Dargestellt ist die
mittlere Population und der Kontrast iber der Zentralposition des Filters.
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(a-3). Hier sind die mittlere Population, der Kontrast und die Qualitat (siehe Kapitel
2.2) iiber dem Niveau-Abstand dargestellt.

Ahnlich wie in der Simulation mit einem Supergauf-Spektrum (Abb. 3.9), zeigt
die mittlere Population im Bereich des Spektrums (von etwa 1eV-3eV) die star-
ken Ein-Photon-Ubergéinge (1PT). Zusitzlich sind auch wieder die Drei-Photonen-
Ubergénge 3PT,, 3PT, und 3PT, zu erkennen (siche Abb. 5.11 (b)). Der Kontrast
zeigt ein Maximum bei einem Niveau-Abstand von 4eV. Dies ist der Uberlapp-
Bereich der 3PT}, und 3PT. Quantenpfade und entspricht somit dem im Kapitel 3
vorgestellten Quantenpfadinterferenzpunkt B.

Mit dem in dieser Arbeit vorgestellten Konzept der Erzeugung eines 1,2-Zyklen-
Pulses konnte daher mittels der Wechselwirkung dieses Pulses mit einem geeigneten
atomaren Zwei-Niveau-System (AE ~ 4 ¢V) der experimentelle Nachweis einer CEP-
abhangigen Zustandsbesetzung atomar gebundener Elektronen gelingen.

Ein solches System konnte z.B. der Ubergang vom Grundzustand 3'sy in den
Zustand 3'p; von Magnesium (Mg) darstellen. Abbildung 5.12 zeigt das Grotian-
Diagramm von einigen Singulett-Zustdnden von Magnesium. Der Energie-Niveau-
Abstand von 3'sg nach 3'p; liegt bei 4,3 eV. Somit konnte die Population des oberen
Niveaus tiber die Fluoreszenz bei 285 nm nachgewiesen werden.

Allerdings ist das Spektrum des Pulses so breit, dass nach dem Drei-Photonen-
Ubergang in das 3'p;-Niveau weiteren Energie-Niveaus nun mit Ein-Photonen-Uber-
giangen bevolkert werden konnen. Dies ist in Abb. 5.12 durch die farbigen Pfeile
angedeutet. Die so bevolkerten oberen Niveaus werden tiber Zerfallskanéale, die im-
mer iiber den Ubergang 3'p; nach 3's, fiithren, wieder entvélkert. Somit wird das
eigentlichen Messsignal mit diesem parasitdren Prozesse vermischt. Deshalb stellt
dieser Ubergang kein abgeschlossenes Zwei-Niveau-System dar. Inwieweit dadurch
die Messung der CEP-abhéangigen Population des Niveaus 3'p; beeinflusst wird,
kann durch eine weitere Simulation, welche die relevanten dartiberliegenden Nive-
aus beriicksichtigt, abgeschatzt werden.

Zudem besteht die Moglichkeit diese Quantenpfadinterferenz, wie in Kapitel 3
vorgeschlagen, mit einem Phasenfilter zu untersuchen, da fiir die Pulskompression
des 1,2-Zyklen-Pulses ein passender Pulsformer aufgebaut wird. Das berechnete Er-
gebnis ist in Abb. 5.11 (c) dargestellt und zeigt die mittlere Population und den
Kontrast tiber der Zentralposition des Phasenfilters (die Bandbreite des Filters ent-
spricht 0,2 eV). Da die mittlere Population wieder ein Maximum erreicht, wenn

die Zentralfrequenz des Spektrums gefiltert wird, ist dies ein eindeutiger Hinweis
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darauf, dass die Quantenpfadinterferenz hauptsachlich iiber die Randbereiche des
Spektrums getrieben wird.

Somit erdffnet die Kombination des aufgebauten Verstarkersystems mit den theo-
retischen Vorhersagen der Wechselwirkung einen neuen Zugang fiir spektroskopische

Untersuchungen im Bereich der ,phase sensitiv nonlinear optics“ [Sch03b].

Mg: Singulett

6 'f,

1180nm

285 nm (4,3eV)

Abbildung 5.12.: Grotrian Diagramm des neutralen Magnesiumatoms im Singulett-Zustand
(nach http://physics.nist.gov/PhysRefData/ASD). Das Zwei-Niveau-System kénnte durch den

Ubergang 3'sy nach 3'p; reprisentiert werden.
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Kapitel 6

Zusammenfassung

Im Mittelpunkt dieser Arbeit steht die Entwicklung und der Aufbau eines optisch
parametrischen Verstarkers fiir die Erzeugung von Einzyklen-Pulsen im sichtbaren
Spektralbereich. Durch die Hintereinanderreihung zweier verschiedener Verstarker-
stufen ist es moglich, die Verstarkungsbandbreite nicht-kollinearer optisch parame-
trischer Verstarker (NOPA) weiter zu erhohen. Diese ,serielle“ Synthese zweier Ver-
starkungsbereiche fithrt zur einem Spektrum, das eine fourierlimitierte Pulsdauer
von unter 3fs unterstiitzt und bei einer Zentralwellenlénge im sichtbaren Spektral-
bereich zu einem Einzyklen-Puls fithren kann.

Der optisch parametrische Verstirker in dieser Arbeit besteht aus einer ersten
NOPA-Stufe, die mit 515 nm gepumpt wird und somit die nahinfraroten Spektralan-
teile eines breitbandigen Titan-Saphir-Seeds verstarkt, und einer zweiten NOPA-
Stufe, die mit 343nm gepumpt wird und den sichtbaren Spektralbereich eines Su-
perkontinuum-Spektrums verstirkt. Zwischen diesen beiden Stufen wird das Signal
des ersten NOPAs als Seed fiir eine Superkontinuums-Erzeugung in einem Festkoérper
genutzt, um das Spektrum in den sichtbaren Spektralbereich zu erweitern.

Das somit generierte Spektrum reicht von 430 nm bis 1300 nm und weist bei einer
Pulswiederholrate von 200 kHz eine Pulsenergie von 111J auf. Ein solches Spektrum
unterstiitzt eine fourierlimitierte Pulsdauer von 2,5fs, was bei einer Zentralwellen-
lange von 650 nm einem 1,2-Zyklen-Puls entspricht.

Ein grofler Vorteil dieses Systems gegeniiber anderen Pulssynthese-Konzepten, ist,
dass die ,serielle® Synthese intrinsisch eine feste Phasenbeziehung der beiden Ver-
starkerbereiche aufweist, so dass auf eine aufwendige aktive Regelung eines zeitlichen
Uberlapps der beiden Pulse und auf eine Phasenregelung verzichtet werden kann.
Auflerdem wird in diesem Verstarker das Superkontinuum mit einem Seed-Puls er-
zeugt, der bereits schon eine Pulsdauer unter 20fs besitzt, so dass die sonst bei
einer Weifllicht-Erzeugung in einem Festkorper bekannte stark ausgeprigte Phasen-

modulation im Bereich des Seedspektrums eher mafiig ausgeprégt ist und somit das
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6. Zusammenfassung

gesamte Superkontinuum-Spektrum fir die Erzeugung eines einzelnen Pulses geeig-
net ist. Dies fithrt dazu, dass der Phasenverlauf {iber das gesamte Spektrum hinweg
keine nicht komprimierbaren nichtlinearen Phasenspriinge enthéalt. Eine vorlaufi-
ge Pulskompression mit einem breitbandigen Spiegelpaar von 550 nm bis 1000 nm
fithrt zu eine Pulsdauer von 4,6fs (FL: 4fs). Da sich in diesem Spektralbereich so-
wohl der Uberlappbereich der beiden Verstéirkerstufen als auch das Spektrum des
Seeds fir die Superkontinuums-Erzeugung befindet, bestétigt diese Messung, dass
das in dieser Arbeit vorgestellte Verstirkerkonzept mit der seriellen Synthese zweier
nicht-kollinearer parametrischer Verstarkerstufen zur koharenten Verstarkung eines
450 THz breiten Spektrums geeignet ist.

Fiir eine vollstdandige Dispersionskompensation wurde ein Pulsformer geplant, der
mittels eines 640 Pixel LCDs die Phase des gesamten Spektrums manipulieren kann.
Dieser wird in naher Zukunft zusammen mit einer breitbandigen Pulscharakterisie-
rungs Methode aufgebaut, um schliellich einen Puls nachzuweisen, dessen Tréger-
Ostzillation kaum mehr als eine Schwingung unter der Intensitats-Pulseinhiillenden
aufweist. Mit einer zusatzlichen Stabilisierung der Trager-Einhitillenden-Phase des
Pulses ist dieses neuartige Verstarker-Konzept mit der seriellen Pulssynthese in
Kombination mit einer integrierten Superkontinuumsstufe eine geeignete Einzyklen-
Puls-Quelle fiir eine Vielfalt an spektroskopischen Studien im Bereich der extrem
kurzen Pulsdauern im sichtbaren Spektralbereich.

So kénnten z.B. breitbandige Pump-Abfrage Experimente an Atomen oder Mole-
kiilen durchgefiihrt werden. Das Spektrum des 1,2-Zyklen-Pulses selbst stellt einen
iiber 400 THz breiten Frequenzkamm dar, der fiir metrologische Anwendugen ge-
nutzt werden konnte. Nattrlich konnte solch ein Puls mit ausreichender Pulsenergie
auch fur die Erzeugung von hoher harmonischer Strahlung und Attosekunden-Pulsen
genutzt werden. Da der cut-off-Bereich des HHG-Spektrums mit der Zentralwellen-
linge des Pumppulses skaliert, wird der cut-off zwar nicht so weit in den XUV-
Bereich reichen wie fiir Pumppulse im IR-Bereich, allerdings dafiir die niedrigen
Harmonischen weitaus effizienter erzeugen. Dies konnte fir Anwendungen im Be-
reich der XUV-Spektroskopie und Metrologie in diesem Spektralbereich von Vorteil
sein.

Aber auch bei moderaten Pulsspitzenintesitaten, konnten CEP-abhingige Effekte
beobachtet werden, z.B. bei der Anregung von atomaren oder molekularen Uber-
giangen. Diesbeziiglich wurde in dieser Arbeit die Wechselwirkung eines Einzyklen-

Pulses in einem atomaren Zwei-Niveau-System theoretisch mittels der Blochglei-
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chungen untersucht. Dabei wurde darauf geachtet, dass in den Berechnungen die
,rotating wave approximation“ (RWA) nicht verwendet wurde, da diese Nédherung
nur fiir Pulse mit vielen optischen Zyklen angewendet werden darf. Es wurde gezeigt,
dass die Populationswahrscheinlichkeit der Zustande von der Trager-Einhiillenden-
Phase (CEP) des Pulses abhangt und somit einen Kontrollparameter fir die koha-
rente Wechselwirkung darstellt. Eine physikalische Erklarung dieses Effekts ist die
Interferenz verschiedener Quantenpfade, die zur Population des Zustands beitra-
gen. Daher wurde die Interferenz verschiedener Quantenpfade, die innerhalb eines
1,5-oktavenbreiten Spektrum relevant sind, bzgl. der Starke des Effekts diskutiert.
Bei dieser Berechnung wurden zunachst nur die Randbereiche des Spektrums be-
riicksichtigt. Die Wechselwirkung mit dem vollstandigen Spektrum fiithrt zu einer
deutlich ausgeprigten Quantenpfadinterferenz, die aufgrund der Voruntersuchungen
vollstandig identifiziert werden konnte.

Es wurde gezeigt, dass die Verbindung von dem in dieser Arbeit experimentell ent-
wickelten Verstarkersystem fiir Einzyklen-Pulse mit den theoretischen Uberlegungen
einen experimentellen Zugang zu Untersuchung von Quantenpfadinterferenzen in ei-
nem atomaren System ermoglicht. Somit kénnte mit diesem System z.B. zum ersten
Mal ein experimenteller Nachweis der CEP-abhédngigen Zustandsbesetzung iiber eine

optische Anregung nachgewiesen werden.
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Anhang A

Simulationsparameter

Die 2D+1 Simulationen der parametrischen Verstiarkung, die in Kapitel 2.2 und
Kapitel 4 behandelt werden beruhen auf den in Lang et al. [Lan12] vorgestellten

Gleichungen. Die genauen Simulationsdaten fiir die Rechnungen folgen nun hier.

Parameter der in Abb. 2.9 auf Seite 20 dargestellten Simulation

Mit BBO (YZ-Ebene), d.ss = 2,02pm/V, 0, = 24,49 °, Prozess: oo—e. Beriicksichtigte
Prozesse: ,walk-off“, Abbau der Pumpwelle, mit und ohne parasitdrer SHG. Seed:

Supergauss(20) mit einem Spektrum von etwa 500 nm—1400 nm.

Pumpe | Signal | Idler | Einheiten

Energie 6 0,001 0 nJ
Polarisation e 0 0 nJ

Wellenléange 515 716 | 1900 nm
Fourier-Limit 500 2.8 10 fs
GDD 0 50 0 fs?
GD 0 50 0 fs

Radius (1/¢?) || 0,04 0,05 | 0,05 mm

Shift x 0 0 0 mm
alpha 0 2.5 0 °

Nz | 500 || Lange des Kristalls | 2mm
Nt | 1024 Zeitfenster 1,3 ps

Nx | 256 raumliches Fester | 0,5mm
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A. Simulationsparameter

Simulationsparameter der in Abb. 2.11 auf Seite 22 dargestellten Simulation

Mit BBO (YZ-Ebene), d.ss = 2,02pm/V, 6, = 37,2°, Prozess: oo—e. Beriicksichtigte
Prozesse: ,walk-off“, Abbau der Pumpwelle, mit und ohne parasitdrer SHG. Seed:

Supergauss(20) mit einem Spektrum von etwa 300 nm—1100 nm.

Pumpe | Signal | Idler | Einheiten
Energie 6 0,001 0 nJ
Polarisation e 0 0 nJ
Wellenléange 343 534 | 1900 nm
Fourier-Limit 500 2.3 10 fs
GDD 0 50 0 fs?
GD 0 50 0 fs
Radius (1/e?) 0,04 0,05 | 0,05 mm
Shift x 0 0 0 mm
alpha 0 4.51 0 °

Nz | 200 || Lange des Kristalls | 2mm
Nt | 4096 Zeitfenster 3,5 ps
Nx | 2048 || rdumliches Fester | 1,6 mm

Simulationsparameter der in Abb. 4.12 auf Seite 53 dargestellten Simulation

Mit BBO (YZ-Ebene), d.ss = 2,02 pm/V, 6, = 24,65 °, Prozess: oo—e. Beriicksichtigte
Prozesse: ,walk-off“, Abbau der Pumpwelle, parasitdrer SHG. Seed: Seed-Spektrum
in Abb. 4.11 auf Seite 52.

Pumpe | Signal | Idler | Einheiten
Energie 10 0,0005 0 nJ
Polarisation e 0 0 nd
Wellenlange 515 831 1900 nm
Fourier-Limit 1000 5.2 10 fs
GDD 0 0 0 fs?
GD 0 150 300 fs
Radius (1/e?) 0,09 0,03 | 0,05 mm
Shift x 0 0 0 mm
alpha 0 4.5 0 ©

38



Nz | 1500 || Lange des Kristalls | 5mm
Nt | 4096 Zeitfenster 3,8ps
Nx | 2048 || raumliches Fester | 1,6 mm

Simulationsparameter der Abb. 4.22 auf Seite 61

Mit BBO (YZ-Ebene), d.ss = 2,02pm/V, 6, = 37,2°, Prozess: oo—~e. Beriicksichtigte
Prozesse: ,walk-off“, Abbau der Pumpwelle, parasitarer SHG. Seed: Seed-Spektrum
in Abb. 4.21 auf Seite 61 und die Dispersion von 3 mm BaFs.

Pumpe | Signal | Idler | Einheiten

Energie 7 0,13 0 nJ
Polarisation e 0 0 nJ
Wellenléange 343 869 | 1900 nm
Fourier-Limit 900 4.6 10 fs
GDD 0 0 60 fs?
GD 0 50 0 fs

Radius (1/e?) || 0,04 0,05 | 0,05 mm

Shift x 0 0 0 mm
alpha 0 4.51 0 °

Nz | 200 || Lange des Kristalls | 2mm
Nt | 4096 Zeitfenster 3,5ps
Nx | 2048 || raumliches Fester | 1,6 mm
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Santos, und Uwe Morgner: ,,Abhéingigkeit der Populationswahrscheinlichkeit
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