Aus der Wissenschaft

Femtosekundenlaser: Sind die Grenzen

schon erreicht?

Ch. Spielmann, M. Lenzner, A. Stingl, R. Szipdcs, F. Krausz

Neue Festkorperlasermaterialien und Mo-
denverkopplungstechniken haben zu einer
neuen Generation von Ultrakurzpulslasern
gefiihrt, die Femtosekundenpulse mit einer
bisher unerreichten Stabilitiit, Reprodu-
zierbarkeit und VerlidBlichkeit liefern. Die-
ser Artikel beschreibt die prinzipielle
Funktionsweise dieser Systeme und die
neuesten Entwicklungen, die es erlauben,
8-Femtosekunden-Pulse aus einem Laser-
oszillator zu erzeugen.

1. Einleitung

Die Ultrakurzzeit-MeBtechnik hat in den
letzten 25 Jahren durch die Entwicklung
von Lasern, die Pulse mit einer Dauer im
Piko- bzw. Femtosekundenbereich emit-
tieren, einen bemerkenswerten Auf-
schwung erfahren. Erstmals konnten phy-
sikalische, chemische und biologische
Vorginge im Zeitbereich unterhalb von
1077 s bis herab zu einigen 10~ '% s unter-
sucht werden, die bis dahin als unmefBbar
kurz galten. Uber die Jahre gelang es, die
Zeitauflosung durch noch kiirzere Pulse
immer weiter zu verbessern. Die Fort-
schritte in den letzten Jahren erlaubten
erstmals die Erzeugung hochstabiler Pulse
unter 10 fs Dauer direkt aus einem Oszil-
lator. In diesem Artikel soll eine kurze
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Ubersicht iiber die letzten Entwicklungen
in der Ultrakurzpuls-Lasertechnik prisen-
tiert werden.

Die Erzeugung von Laserimpulsen kiirzer
als die Resonatorumlaufzeit basiert auf
der Tatsache, daBl in einem Laser eine
groBe Anzahl von longitudinalen Moden
angeregt werden kann. Im freilaufenden
Betrieb schwingen diese Moden mit will-
kiirlicher Phase an. Das Ausgangssignal
ist in diesem Fall ein stark fluktuierendes
Gleichsignal. Mittels eines zusétzlichen
Modulators konnen die einzelnen Moden
miteinander verkoppelt werden, d. h. ihre
Phasenlage wird fixiert [1]. In einem sol-
chen modenverkoppelten Laser interferie-
ren dann alle Moden nur einmal wéhrend
eines Resonatorumlaufes konstruktiv,
wihrend sie sich fiir alle anderen Zeiten
gegenseitig ausloschen. Dieser Zustand
kann durch eine — zum Resonatorumlauf
synchrone — periodische Modulation des
Resonatorverlustes herbeigefiihrt werden.
Das Ausgangssignal ist dann ein Pulszug
mit einer Repetitionsrate, die der inver-
sen Resonatorumlaufzeit entspricht. Je
nachdem, ob diese Amplitudenmodula-
tion extern oder vom Puls selbst einge-
filhrt wird, spricht man von aktiver oder
passiver Modenverkopplung. Aktiv mo-
denverkoppelte Laser waren die ersten,
die kurze Pulse geliefert haben [1]. Mit
dieser Methode ist jedoch, bedingt durch
die begrenzte Modulationstiefe, nur die
Erzeugung von Pikosekunden-Impulsen
moglich.

In einem passiv modenverkoppelten La-
ser wird die Amplitudenmodulation durch
Wechselwirkung mit einem nichtlinearen
Element vom Puls selbst erzeugt. Ein sol-
ches Element kann ein sittigbarer Absor-
ber sein, dessen Wirkung sich idealisiert
folgendermaBen beschreiben 4Bt [2, 3]:

i(t) = Iy — =(1), (1)

wobei /() der momentane, /, ein linearer
konstanter Verlust, » die Modulations-

stiarke und /(1) die Intensitét ist. Hier wird
angenommen, daf3 sich der Verlust instan-
tan mit der Intensitdt dndert, d. h. die
Relaxationszeit des Absorbers ist unend-
lich kurz.

Die ersten passiv modenverkoppelten La-
ser waren Festkorperlaser mit einem
Farbstoff als séttigbarem Absorber. Da-
mit gelang es bereits in den spiten sechzi-
ger Jahren, Pikosekundenimpulse zu er-
zeugen [4]. Doch die endliche Relaxa-
tionszeit von vertfiigbaren Absorbern ver-
hinderte bald eine weitere Verkiirzung
der Pulse. Bei Pulsdauern kiirzer als die
Absorber-Relaxationszeit (= einige ps)
kann nur die Vorderflanke des Pulses ef-
fektiv geformt werden. Dieses Problem
lieB sich dadurch umgehen, da3 man ab
Anfang der siebziger Jahre Farbstoffe als
aktives Medium verwendete [5]. In einem
modenverkoppelten Farbstofflaser sittigt
der Puls nicht nur den Absorber, sondern
auch die Verstiarkung. In diesem Fall hat
der Absorber nur noch die Aufgabe, die
Vorderflanke zu formen, wihrend der
schnelle Abbau der Inversion im Verstir-
ker die abfallende Flanke bestimmt. Die
Relaxationszeit des Absorbers spielt da-
her, im Gegensatz zu den Festkorperla-
sern, wo man auf einen ,schnellen“ Ab-
sorber angewiesen ist, keine Rolle mehr.
Aus diesem Grund waren Farbstofflaser
bis zum Beginn der neunziger Jahre die
einzig verldBliche Quelle vom Femtose-
kundenimpulsen.

2. Femtosekunden-Festkorperlaser

Ende der achtziger, Anfang der neunziger
Jahre wurde eine Reihe neuer breitbandi-
ger Festkorperlaser-Materialien entwik-
kelt, die alle potentielle Kandidaten fiir
Femtosekundenlaser waren. Wegen der
Notwendigkeit eines a priori nicht verfiig-
baren, ,;schnellen” Absorbers brachte erst
die Nutzung der Kerr-Nichtlinearitit ei-
nen Durchbruch in der Festkorper-Ultra-
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Abb. 1: Prinzipieller Aufbau eines Kerr-lens-
Modulators. Durch Selbstfokussierung werden
Strahlen hoher Intensitiit so modifiziert, daB sie
beim Durchgang durch eine nachfolgende Aper-
tur einen geringeren Verlust erleiden als Strah-
len mit niedriger Intensitit.
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Abb. 2: Solitonartige Pulsformung. Dargestellt
sind das Spektrum, der Puls im Zeitbereich und
die Frequenzmodulation (FM) beim Durchgang
durch Elemente mit Selbstphasenmodulation
(SPM) und negativer Gruppenverzigerungsdi-
spersion (GDD).

kurzpuls-Lasertechnologic. Der Kerr-Ef-
fekt modifiziert die Brechzahl a(x, y, 1)
transparenter optischer Medien zu:

a(x, y, 1) = ng + ml(x, y, 1) )

wobei i, die lineare, i, die nichtlineare
Brechzahl und I(x, y, t) die Intensitat ist.
Durch die nichtlineare Brechzahl werden
sowohl die zeitlichen als auch die rdumli-
chen Charakteristiken eines Pulses (nahe-
zu instantan) modifiziert. In Kombination
mit einem linearen Verlustelement laft
sich damit ein . kiinstlicher schneller Ab-
sorber realisieren. Die erfolgreichste Um-
sctzung diescs Konzeptes benutzt den
raumlichen Effekt und wird als Kerr-lens
(oder auch self) mode-locking (KLM) [6]
bezeichnet. Ein Laserstrahl mit Gaul3-
schem Intensitétsprofil erzeugt in einem
Kerr-Medium nach Gl. 2 cinc transversa-
lc Modulation der Brechzahl. Dadurch
dandert sich dic optische Wegliange, das
Produkt aus Brechzahl und Materialdik-
ke, iiber den Strahlquerschnitt. Dies ent-
spricht genau den Verhiiltnissen bei einer
herkommlichen Linse, bei der allerdings
die Brechzahl konstant ist und die Mate-
rialdicke variiert. Der Strahl seclbst er-
zeugt also cine Linse (Selbstfokussie-
rung), deren Brennweite von der momen-
tanen Intensitdt abhangt. Eine richtig an-
gebrachte Apertur hinter dem Kerr-Me-
dium stellt fiir hohere Intensititen einen
geringeren Verlust als fiir kleinere dar.
Die prinzipielle Funktionsweise eines op-

tischen Kerr-Modulators ist auch aus
Abb. | ersichtlich. Das Vcrhalten der
Kombination von Kerr-Medium und

Apertur entspricht somit genau dem in
Gl. 1 beschriebenen des idealen ..schnel-
len*  sittigbaren Absorbers [2, 7). Ein
Kerr-Modulator 6ffnet daher die Moglich-
keit, Femtosekundenimpulse in Festkor-
perlasern zu erzeugen.

Trifft man jedoch keinc weitcren Mal3-
nahmen, so lassen sich auch mit KLM nur
Pikosekundenimpulse crzeugen. Die Ur-
sache dafiir ist die Pulsverldngerung durch
die positive Gruppenverzdgerungsdisper-
sion (group delay dispersion, GDD) von
Resonatorkomponenten, die durch
Selbstphasenmodulation im Kerr-Medium
noch verstdarkt wird. Positive GDD heif3t
definitionsgemaf, daf} die Laufzeit fiir ho-
here Frequenzkomponentecn grofler als
fir niedrigere ist. Selbstphasenmodula-
tion ist cinc Folge der zeitlichen Ande-
rung der Brechzahl, durch die ncuc, zcit-
lich getrennte Frequenzkomponenten er-
zeugt werden. Die niedrigeren Frequenz-
komponenten werden an der Vorderflan-
ke, die hoheren an der Hinterflanke des
Pulses generiert. Durch den kombinierten
Effekt von positiver GDD und Selbstpha-
senmodulation kommt es zu ciner starken
Pulsverlangerung.

Um diese Pulsverldngerung zu vermeiden,
mul} die Materialdispersion kompensiert
werden. Wird die Dispersion nicht nur
kompensiert, sondern sogar tiberkompen-
siert, so daB3 netto eine ncgative GDD
cntsteht, kommt es zu einer Pulsverkiir-
zung wie in Abb. 2 dargestellt. Diese
Pulsformung bezeichnet man in Anleh-
nung an die Solitonthcoric als ,solitonar-
tige Pulsformung™ [2, 7|. Sie ist in passiv
modenverkoppelten Festkorperlasern der
dominante Pulsformungsmechanismus
und bestimmt auch die stationidre Puls-
dauer 7 [2]:

L — 3

wobei D die necgative Netto-GDD in ei-
nem Resonatorumlauf, ¢ ein MaB fiir dic
Sclbstphasenmodulation und W die Puls-
energie ist. Wie aus der GI. 3 ersichtlich
ist, spielt in der ersten Niherung KLM
keine Rolle fiir die erzielte Pulsdauer. Ei-
ne genauere Analyse ergibt jedoch, daf3
KLM fiir die Formung der Pulse aus dem
Rauschen in der Anfangsphase der Mo-
denverkopplung und fiir die Stabilitédt des
stationdren  Zustandes unabdingbar ist.
Mit der Kombination von KLM und soli-
tonartiger Pulsformung konnte in ciner
Reihe von Festkorperlasern Femtosekun-
denpulse erzeugt werden (fir cine Uber-
sicht siche z. B. [2]).

3. Der Titan-Saphirlaser

Die bisher erfolgreichste Realisierung ei-
nes Festkorper-Femtosekundenlasers ist
der KLM Titan:Saphir-Laser (Ti:S-La-
ser). Dies hingt mit den einzigartigen
spcktroskopischen und thermischen Ei-
genschaften von Ti:S zusammen. Ein typi-
scher Aufbau wird in Abb. 3 gezeigt. Der
Ti:S-Kristall ist sowohl Verstirker- als
auch Kerr-Mcdium. Gepumpt wird iib-
licherweise mit einem Argon-lonenlaser
oder cinem frequenzverdoppelten Neo-
dym-Laser. Ein vertikaler Schlitz in ei-
ncm der Resonatorarme bildet die not-
wendige Apertur fir KLM. Im anderen
Arm sorgt ein Prismenpaar fiir die negati-
ve GDD. Obwohl auch das Prismenmate-
rial eine positive Material-GDD hat, 1463t
sich zcigen, daf3 die durch Winkeldisper-
sion verursachten unterschiedlichen opti-
schen Wege in einer solchen Anordnung
Ictztlich zu ciner negativen GDD fiihren.
Deren Wert hidngt sowohl vom verwende-
ten Prismenmatcrial als auch vom Ab-
stand der beiden Prismen ab.

Eine Inspektion von Gl. 3 ergibt, daf} bei
Reduktion der Nettodispersion D gegen 0
auch die Pulsdauer gegen 0 gehen wiirde.
Doch dic kiirzesten Pulse der ersten reali-
sierten Systemce waren einige 10 fs lang.
Was sind nun die Limitierungen, die einc
weitere Verkiirzung verhindern? Die Ver-
starkungsbandbreite kann ausgeschlossen
werden, da sie bei Ti:S eine Pulsdauer
von ca. 3—4fs erlauben wiirde. Die
Bandbreite der im Laser verwendeten
dielektrischen Spiegel wirkt sich auch erst
tir sub-10fs-Pulse begrenzend aus.

Th:Saphir Pumpstraht
Quarzprismen

Ausgang

Apertur

Abb. 3: Aufbau eines Ti:Saphir-Oszillators mit
Prismen zur Dispersionskompensation.

Gruppenverzégerung

ideal

real

Abb. 4: Idealer und realer Verlauf der Grup-
penverzogerung als Funktion der Frequenz.
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Als die hauptsichliche Limitierung wurde
die Abweichung der Gruppenverzogerung
von einer linearen Funktion (wie in Abb.
4 dargestellt) identifiziert. Der selbstpha-
senmodulierte Puls &8t sich dadurch nicht
mehr optimal komprimieren und Gl. 3
verliert damit ihre Giiltigkeit. Diese Ab-
weichungen werden unter dem Begriff
wDispersion hoherer Ordnung* subsu-
miert. Durch die Wahl eines geeigneten
Prismenmaterials und der Laserwellenlidn-
ge kann diese minimiert werden.

Diese Erkenntnis hat zur Entwicklung
von quarzprismen-kompensierten Ti:S-
Lasern gefiihrt, die erstmals Pulse im
10 fs-Bereich ermoglicht haben. Sowohl
die an der TU Wien gemessenen 10,3 fs
(7], als auch die an der Washington State
University erreichten 8,5 fs [8] trugen,
durch die restliche unkompensierte Di-
spersion hoherer Ordnung, eine ausge-
pragte Phasenmodulation. Die dadurch
entstandene Abweichung von einem idea-
len Puls manifestierte sich in einer Ver-
dopplung des Pulsdauer-Bandbreite-Pro-
dukts, bezogen auf den theoretischen Mi-
nimalwert.

4. Dispersionskompensation
mit Spiegeln

Einer Verringerung der Pulsdauer auf das
durch die Bandbreite von Ti:S vorgegebe-
ne Limit von 3—4 fs stehen sowohl die
Limitierung durch die unkompensierte
Dispersion hoherer Ordnung durch das
Prismenpaar als auch die endliche Band-
breite der dielektrischen Spiegel entge-
gen. Eine Losung beider Probleme brin-
gen die neuartigen breitbandigen, disper-
siven Spiegel, die in der Literatur als chir-
ped mirrors eingefiihrt wurden [9]. Bisher
hatten dielektrische Standardspiegel le-
diglich die Aufgabe, einen Laserresonator
zu formen. Bei ihrem Design wurde
streng darauf geachtet, dal} sie eine ver-
nachlissigbare Dispersion haben, um im
Femtosekundenbetrieb nicht stérend zu
wirken. Im Gegensatz dazu weisen disper-
sive Spiegel nicht nur eine bis zu 50%
groflere Bandbreite, sondern auch eine
wohldefinierte Dispersion auf. Sie lassen
sich daher gleichzeitig fiir Riickkopplung
als auch fiir die Kompensation der Disper-
sion einsetzen [10]. Solche dispersiven
Spiegel wurden erstmals vom Research In-
stitute for Solid State Physics in Budapest
und der Technischen Universitit Wien
entwickelt und zur Dispersionskontrolle in
einem Laseroszillator eingesetzt.

Hochreflektierende dielektrische Stan-
dardspiegel bestehen aus bis zu zwanzig
alternierenden, gleich dicken A/4-Schich-
ten aus Materialien mit hoher und niedri-

+ 7=B8x0.5fs
TAv=0.381+0.03

Intensitért

0 1 Y
-40 20 0 20 40
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Abb. 5: Autokorrelation und Spektrum (Insert)
aus einem Ti:Saphir-Laser mit dispersiven Spie-
geln. Aus der gemessenen Autokorrelation kann
auf die Impulsdauer von 8 fs geschlossen wer-
den. Aus der spektralen Breite A4, Mittenwel-
lenliinge und Pulsdauer wird das Pulsdauer-
Bandbreitenprodukt (r - 4/ ») berechnet, wel-
ches ein Maf fiir die Pulsqualitiit ist (vgl. Text).

ger Brechzahl. Die dispersiven Spiegel be-
stehen aus bis zu fiinfzig Schichten, wobei
— fiir negative GDD - die Schichtdicke
withrend des Herstellungsprozesses so va-
riiert wird, da3 die oberen Schichten fiir
die hohen Frequenzen und die unteren
Schichten fiir die niedrigeren hochreflek-
tierend sind. Da die unterschiedlichen Fre-
quenzkomponenten an unterschiedlichen
Stellen reflektiert werden, kommt es zu
cinem Laufzeitunterschied, der einer ne-

gativen GDD entspricht. Durch das De- -

sign der Schichtstruktur konnen die Di-
spersionseigenschaften des Spiegels in ei-
nem grofen Bereich frei gewéhlt werden.

Mit Hilfe dieser Spiegel wurde ein Reso-
nator aufgebaut, der lediglich aus einem
diinnen (2 mm) Ti:S-Kristall, den disper-
siven Spiegeln und einer Apertur besteht
und somit die einfachste Realisierung ei-
nes Femtosekundenlasers bildet. In einem
Umlauf werden sieben bis acht Reflexio-
nen an den dispersiven Spiegeln benétigt,
da der Wert der GDD pro Reflexion be-
grenzt ist. Entsprechend Gl. 3, wird mit
dem Wert von D die Pulsdauer einge-
stellt, wobei sich D allerdings bei Ver-
wendung der dispersiven Spiegel nur in
diskreten Schritten dndern Jdt. Um eine
feinere Abstufung zu erreichen, wurden
verschiedene Spiegel mit unterschiedli-
chen Dipersionswerten kombiniert, da-
durch gelang es, eine Pulsdauer von 8 fs
zu erzielen (Abb.S5). Das Pulsdauer-
Bandbreiten-Produkt ist — im Gegensatz
zu einem prismen-kompensierten Ti:S La-
ser [7, 8] — mit einem Wert von 0,38 sehr
nahe dem theoretischen Minimalwert von
0,32. Diese hervorragende Pulsqualitiit ist
darauf zuriickzufiihren, daB3 es keine Di-
spersion héherer Ordnung gibt.

Neben der Erzeugung der bisher weltweit
kiirzesten Pulse — direkt aus einem Oszil-
lator — haben spiegel-kompensierte (mir-
ror dispersion controlled, MDC) Oszilla-

toren auch den Vorteil, dafBl sie kompak-
ter und daher auch stabiler aufgebaut
werden konnen. Die Stabilitdt der Pulspa-
rameter ist fiir die erzielbare Zeitauflo-
sung in der Spektroskopie genau so wich-
tig wie die Dauer. Mit Hilfe hochstabiler
Pulse aus einem MDC-Oszillator gelang
es erstmalig in einem Experiment eine
Sub-Femtosekunden-Zeitauflosung zu de-
monstrieren [12]. Eine weitere Optimie-
rung der dispersiven Spiegel, sowohl in
bezug auf Dispersion als auch auf Band-
breite hat das Potential zur Erzeugung
von noch kiirzeren Pulsen.

5. Ausblick

Mit Hilfe neuer Modenverkopplungstech-
niken, Lasermaterialien und Dispersions-
kompensationstechniken gelang es erst-
mals, reproduzierbare und verldBliche
Femtosekundenlaser mit einer bislang un-
erreichten Pulsdauer zu entwickeln. Da
diese Pulse innerhalb der Halbwertsbreite
nur noch drei optische Schwingungen aus-
fithren, ergeben sich daraus sowohl fiir
Theoretiker als auch fiir Experimentato-
ren eine Reihe von interessanten Frage-
stellungen. Kann der Puls und seine Aus-
breitung weiterhin noch durch Einhiillen-
de und Trigerfrequenz sinnvoll beschrie-
ben werden? L&Bt sich die Pulslinge —
auflerhalb des Resonators — unter die
Dauer eines optischen Zyklus reduzieren?
Wenn ja, welche neuen Effekte sind auf-
grund des quasi-Gleichanteils von einem
hochintensiven elektrischen Feld bei der
Wechselwirkung mit Materie zu erwar-
ten? Diese und #hnliche Fragen stellen
eine groffe Herausforderung fiir die Ultra-
kurzzeitphysik dar. Die bisherigen Resul-
tate und die zu erwartenden Fortschritte
geben AnlaB zur Vermutung, daBl die
Verwendung von Femtosekundenimpul-
sen ein erweitertes Anwendungsgebiet in
Forschung und Entwicklung finden wird.
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