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Stoppuhr fur Elektronen

Der diesjahrige Nobelpreis fiir Physik zeichnet Forschungen aus, welche die
entscheidenden Grundlagen fiir die Attosekundenphysik gelegt haben.

Cord Arnold und Matthias Kling

Die Historie der Attosekundenphysik ist eng verbunden
mit Entwicklungen in der Lasertechnik. Pierre Agostini,
Ferenc Krausz und Anne L'Huillier haben maf3geblich
dazu beigetragen, Attosekundenpulse erzeugen zu
konnen, mit denen sich die Dynamik von Elektronen
in Materie untersuchen lasst. lhnen gilt unser herzlicher
Glickwunsch, genau wie allen anderen, die zur Ent-
wicklung des Gebietes beigetragen haben!

hen, die sich nicht mit unseren Sinnen begreifen

lassen, weil sie auf zu kleinen oder zu schnellen Ska-
len passieren oder beides gleichzeitig. Tatsdchlich gibt es
eine deutliche Korrelation zwischen der Grofie eines Ob-
jektes und der Geschwindigkeit seiner zugrunde liegenden
Dynamik. Menschen sind gewohnt an Ablaufe auf der Skala
von Sekunden oder Sekundenbruchteilen. Fiir schnellere
Dynamik benétigen wir Werkzeuge, wie Kameras mit
kurzer Belichtungszeit oder stroboskopische Beleuchtung
(Abb.1). Nahert man sich der Groflenskala von Molekiilen
und einzelnen Atomen, liegt die Dynamik fiir das Bilden

S eit jeher ist es faszinierend, Phanomene zu verste-
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und Aufbrechen chemischer Bindungen im Femtosekun-
den-Bereich (1 fs=10""s). Das Sichtbarmachen solcher
Prozesse wiirdigte 1999 der Chemie-Nobelpreis fiir Ahmed
Zewail. Noch schneller ist die Dynamik der Elektronen: Im
Bohrschen Atommodell ldsst sich der Umrundung eines
Wasserstoff-Atoms durch ein Elektron eine Dauer von etwa
150 Attosekunden (1 as=10""* s) zuordnen.

Der diesjahrige Nobelpreis in Physik wiirdigt die Ent-
wicklung von Werkzeugen, die es erlauben, die Dynamik
von Elektronen auf der Attosekunden-Zeitskala sichtbar
zu machen und zu untersuchen. Ausgangspunkt war die
Entwicklung immer intensiverer Laser, in deren Folge in
den 1970er- und 1980er-Jahren der Untersuchung von Io-
nisationsprozessen in starken Laserfeldern viel Aufmerk-
samkeit gewidmet wurde. Pierre Agostini hatte dazu mit
der Entdeckung der Above-Threshold Ionisation (ATI)
beigetragen [1]. Spéter sollte sich herausstellen, dass dieser
Prozess eng mit der Erzeugung von Attosekundenpulsen
verkniipft ist. Als man anstelle von Photoelektronen die
bei der Wechselwirkung emittierte Strahlung in Richtung
des ionisierenden Laserstrahls untersuchte, machten zwei
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<« Abb.1 Inder Attosekundenphysik bestimmt wie in der
Fotografie die Belichtungszeit oder die Dauer des beleuchtenden
Blitzes die Zeitauflosung, mit der sich ein dynamischer Prozess
abbilden ldsst.

Gruppen aus Frankreich und den USA eine tiberraschende
Entdeckung [2, 3]: Dem damaligen Verstdndnis der nicht-
linearen Optik folgend, erwartete man eine Reihe nied-
riger Harmonischer des ionisierenden Laserstrahls, deren
Intensitdt mit steigender Ordnung exponentiell abnimmt.
Die gemessenen Spektren zeigten allerdings dariiber hi-
naus eine grofie Anzahl héherer Harmonischer, mit etwa
gleicher Intensitét (,,Plateau®), gefolgt von einem raschen
Abfall (,,Cutoff ) (Abb. 2). Dies war besonders deutlich fiir
die Messungen der franzésischen Gruppe vom Commissa-
riat a Energie Atomique (CEA) aus Paris-Saclay, der Anne
L'Huillier angehorte. Sie machte in den folgenden mehr als
30 Jahren die hohen Harmonischen zum Kern ihrer Kar-
riere. Mit einem infraroten Pikosekunden-Laser mit einer
Wellenldnge von 1064 nm und Argon als Medium lief$ sich
Strahlung bis zur 33-sten Harmonischen messen - eine
Beobachtung, die nicht mit der damaligen perturbativen
nichtlinearen Optik zu vereinbaren war.

Nach dieser tiberraschenden Entdeckung stellte sich di-
rekt die Frage nach der zugrunde liegenden Physik und in

Verbindung damit nach der
zeitlichen Struktur der emit-
tierten Strahlung. Die
Spektren erinnern frap-
pierend an die spek-
tralen Moden eines
Laserresonators. Von
modengekoppelten
Laseroszillatoren
war bereits bekannt,
dass eine feste Phasen-
beziehung zwischen den
spektralen Moden einem
Zug kurzer Pulse in der Zeit-
domine entspricht. Mehrere
Forschungsgruppen wiesen bereits frith darauf hin, dass
die enorme Bandbreite eines Spektrums hoher Harmo-
nischer Pulse im Sub-Femtosekunden-Regime - also im
Attosekunden-Regime - zulassen wiirde, wenn die Har-
monischen phasengekoppelt wiren [4, 5].

Die theoretische Interpretation der hohen Harmo-
nischen entwickelte sich zu Beginn der 1990er-Jahre.
Numerische Losungen der zeitabhingigen Schrodinger-
Gleichung durch Kenneth C. Schafer and Kenneth J. Ku-
lander waren in der Lage, die Struktur der gemessenen
Spektren zu reproduzieren und lieferten erste Erklarungen
zur Erzeugung hoher Harmonischer sowie fiir die Abhan-
gigkeit des Cutoffs von der Intensitit und Wellenlange der
erzeugenden Laserpulse [6, 7]. Kurz darauf wurde etwa
gleichzeitig von Kulander und Paul Corkum eine verein-
fachte, semiklassische Interpretation vorgeschlagen, heute
allgemein als Drei-Stufen- oder Rescattering-Modell be-

Kennet Ruona
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Abb.2 Das typischen Spektrum mit hohen Harmonischen zeigt
ein Plateau gefolgt von einem raschen Abfall (Cutoff).

kannt [8, 9], das sowohl die Erzeugung hoher Harmo-
nischer als auch anderer Effekte (Strong-Field Physics)
phénomenologisch erkldren konnte (Abb. 3): Ist ein ato-
mares Gas einem intensiven Laserfeld ausgesetzt, kann die
Feldstirke das atomare Potential so stark deformieren, dass
ein Elektron durch die entstehende Potentialbarriere tun-
neln kann (1). Wenn es dem Feld ausgesetzt ist, wird das
Elektron zunéchst vom Atom weg beschleunigt (2), kann
aber zuriickkehren und mit einer gewissen Wahrschein-
lichkeit rekombinieren (3). Dabei werden die kinetische
und potentielle Energie des zuriickkehrenden Elektrons als
kurzer Lichtblitz im extrem ultravioletten Spektralbereich
emittiert. Die Lange der emittierten Lichtblitze liegt im
Attosekunden-Bereich und ist damit sogar kurz im Ver-
gleich zur Periode des erzeugenden Laserfeldes. Der zuvor
beschriebene Prozess wiederholt sich fiir jeden Halbzyklus
des erzeugenden Feldes.

Das Spektrum eines einzelnen Attosekundenpulses
ist kontinuierlich. Das ermdglichte spater die Erzeugung
isolierter Attosekundenpulse durch Ferenc Krausz. Die
bis dahin beobachteten hohen Harmonischen resultieren
dagegen aus der spektralen Interferenz der von aufein-
anderfolgenden Halbzyklen emittierten Attosekunden-
pulse. Maciej Lewenstein, der zu der Zeit Postdoc unter
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Abb.3 Die Erzeugung von hohen Harmonischen und von Attosekundenpulsen

ldsst sich mit einem Drei-Stufen-Modell beschreiben (vgl. Haupttext).
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Anne L'Huillier in Paris war, lieferte schlief3lich 1994 eine
vollstindig quantenmechanische Beschreibung der Erzeu-
gung hoher Harmonischer [10]. Das auf der ,,Strong-Field
Approximation® (SFA) basierende Modell ist heute weit
verbreitet in der Attosekundenphysik-Community.
Obwohl sich auch aufgrund des theoretischen Ver-
standnisses die Anzeichen verdichteten, war ohne
Messung der Beweis nicht erbracht, dass die
Erzeugung hoher Harmonischer zur Emis-
sion von Attosekundenpulsen fithrt. Anne
L'Huillier war Mitte der 1990er-Jahre an
die Universitat Lund in Schweden ge-
wechselt. Dort entstand eine Reihe wich-
tiger Beitrage, etwa zum Verstindnis der
raumlichen und zeitlichen Kohérenz der
hohen Harmonischen [11,12]. In Lund war
unter der Leitung von Sune Svanberg der
erste kommerzielle Titan-Saphir-basierte
Terawatt-Laser in Betrieb gegangen. Die Kom-
bination aus zwei neuen Technologien, dem neuen
Lasermaterial Titan-Saphir und der ,,Chirped Pulse Am-
plification (CPA), fiir deren Erfindung Donna Strickland
und Gerard Mourou 2018 den Physik-Nobelpreis erhielten,
ermoglichte deutlich kiirzere Pulse und deutlich héhere
Puls-Wiederholraten im Vergleich zur zuvor tiblichen
Neodym-Glas-Technologie. Zudem war die neue Techno-
logie viel kompakter, sodass sich Femtosekunden-Laser
auch im universitiren Umfeld wie in Lund betreiben lie-
Ben. Das fithrte im Folgenden zur grofieren Verbreitung
von Forschung an hohen Harmonischen und dadurch
auch zum spiteren experimentellen Nachweis von iso-
lierten Attosekundenpulsen wie auch -pulsziigen. Inte-
ressant ist, dass sowohl Agostini als auch Krausz Ende der
1990er-Jahre Teil des Europdischen Forschungsnetzwerks
»ATTO" unter Leitung von Anne L'Huillier gewesen sind.
Dieses hatte es sich zur Aufgabe gemacht, die Erzeugung
und Charakterisierung von Attosekundenpulsen zu un-
tersuchen. Das Netzwerk XTRA unter Leitung von Marc
Vrakking setzte diese europdische Zusammenarbeit fort.

Pierre Agos\'\\'\"

Hochharmonisch zu Attosekundenpulsen

Im Annus Mirabilis 2001 der Attosekundenphysik ist
schliefllich Pierre Agostini und Ferenc Krausz erstmals die
zeitliche Messung der Pulse aus der Erzeugung hoher Har-
monischer gelungen. Der experimentelle Nachweis

von Attosekunden-Lichtpulsen gilt gemein-

hin als Geburt der Attosekundenphysik.

Pierre Agostini, der wie zuvor Anne

L'Huillier am CEA-Saclay tétig war,

hatte seine Arbeit zu Atomen in

starken Laserfeldern fortgesetzt

und erstmals experimentell nach-

gewiesen, dass die hohen Harmo-

& nischen kohérent gekoppelt sind,

was in der Zeitdomédne einem

Zug von Attosekundenpulsen ent-

spricht [13]. Theoretischen Ideen aus

der Gruppe von Alfred Maquet folgend

[14] gelang dies in enger Kollaboration

mit Harm-Geert Muller vom Amolf-Institut in
Amsterdam, der die sogenannte RABBITT-Methode (Re-
sonant Attosecond Beating by Interference of Two-Photon
Transitions) mitentwickelt hat. Diese wird mittlerweile oft
nur mit RABBIT abgekiirzt, in Analogie zu den Tiernamen
tiir viele andere Methoden zur Pulsdauermessung, wie
FROG oder SPIDER. RABBIT beruht auf der Messung
einer Interferenz im Photoelektronen-Spektrum (Abb. 4a).
Hierbei werden die Harmonischen im extrem ultravioletten
Spektralbereich (XUV) mit der Fundamentalen des Lasers
im Infraroten (IR) tiberlagert und die mithilfe eines De-
tektionsgases erzeugten Photoelektronen aufgezeichnet.
Abgesehen von den hohen Harmonischen selbst entstehen
dabei jeweils zwei Pfade, um Seitenbdnder zwischen den
Harmonischen zu erzeugen. Deren Interferenz als Funk-
tion der Verzégerung zwischen den XUV- und IR-Pulsen
ermoglicht es, die Phasenbeziehung zwischen den Harmo-
nischen zu messen und damit den Attosekundenpulszug zu
rekonstruieren. Auf diese Weise gelang es Pierre Agostini

Abb.4 Zu den Methoden der Atto-
sekundenphysik gehort RABBIT (a), bei 21

der Interferenz in den Seitenbandern die
Information liber die Phasenrelation auf-

Harmonische Ordnung

einanderfolgender Harmonischer enthalt. 19 7%
So ldsst sich der zeitliche Pulszug rekon- o 4-3-1
struieren. Bei der Attosekunden-Streak- B

o X potential
Kamera (b) libt das Infrarot-Feld auf ein
emittiertes Elektron eine zusatzliche Kraft
aus, die zu einer Beschleunigung und
damit Energiedanderung der emittierten
Elektronen als Funktion der Zeitverzoge-
rung zwischen XUV- und IR-Pulsen fihrt.

Grundzustand
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und Kollegen, Pulsziige mit einer individuellen Pulsdauer
von 250 Attosekunden experimentell zu demonstrieren.
Nach seiner Pensionierung vom CEA-Saclay im Jahr 2002
wurde Pierre Agostini Professor an der Ohio State Univer-
sity und arbeitete im Folgenden dort tiber viele Jahre eng
mit Louis DiMauro zusammen. Seit 2017 ist Pierre Agostini
emeritiert.

Ferenc Krausz promovierte 1991 an der TU Wien, wo
er bis 2004 forschte. Bereits in den 1990er-Jahren hatte er
Schliisseltechnologien wie gechirpte dielektrische Spiegel
entwickelt, die heute wichtige Standards der Lasertech-
nik darstellen. Mit der Verkiirzung der Treiberpulse war
es Ferenc Krausz und seinem Team bereits 1997 gelungen,
Rontgenlicht im Wasserfenster zu erzeugen [15]. Im glei-
chen Jahr gab es den theoretischen Vorschlag,
dass sehr kurze Treiberpulse zur Erzeugung
von isolierten Attosekundenpulsen fiih-
ren konnen [16]. Dies griff Krausz auf,
um mit seinem Team 2001 erstmals
isolierte Attosekundenpulse nach-
zuweisen [17]. Dafiir setzte er nur
wenige Femtosekunden dauernde
Lichtpulse ein, um hohe Harmo-
nische zu erzeugen. Ein spektraler
Filter nahe dem Cutoff des XUV-

Spektrums konnte die fiir diesen Teil

des Spektrums verantwortliche Riick-
streuung von Elektronen auf genau einen
Zeitpunkt begrenzen. So gelang es, einen iso-
lierten Attosekundenpuls mit 650 as zu erzeugen [17]. Fiir
den zeitlichen Nachweis kam eine Technik zum Einsatz,
die schlieSlich als Attosekunden-Streak-Kamera bekannt
wurde (Abb. 4b) [18, 19]. Dabei ibt das IR-Feld auf ein
XUV-emittiertes Elektron eine zusdtzliche Kraft aus, die
zu einer Beschleunigung und damit Energiednderung der
emittierten Elektronen als Funktion der Zeitverzégerung
zwischen XUV- und IR-Pulsen fiihrt. In der Arbeit von 2001
geschah dies noch mit senkrecht zueinander polarisierten
Pulsen. Allerdings wird bereits auf zukiinftige Arbeiten mit

¢
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paralleler Polarisation verwiesen, die mittlerweile die An-
wendungen dominiert.

Bereits ein Jahr nach der ersten Messung eines isolierten
Attosekundenpulses wurden diese erstmals eingesetzt, um
ultraschnelle elektronische Prozesse zu untersuchen. Zu-
sammen mit ihrem engen Kollaborationspartner Markus
Drescher konnte die Forschungsgruppe um Ferenc Krausz
die Lebensdauer des Auger-Prozesses nach der Ionisation
aus der 3d-Schale von Krypton durch einen Attosekunden-
puls bestimmen [20]. Kurz darauf gelang es, die Wellenform
des IR-Lichtes mit der Attosekunden-Streak-Kamera abzu-
bilden [21]. Hierfiir war die Stabilisierung der Tragerwelle-
Einhiillenden-Phase (carrier-envelope phase) und damit
die Wellenform der nur wenige Femtosekunden dauernden

IR-Pulse ein wichtiger Bestandteil. Dazu kam die soge-

nannte Frequenzkamm-Technik zum Einsatz, fiir

die John Hall und Theodor Hansch 2005 den
Physik-Nobelpreis erhielten. Die Stabilisie-

rung der Wellenform der Pulse hat seitdem
auch die Kontrolle von Elektronen auf
Attosekundenzeitskalen ermdglicht. Dies

%
(o
g ist unter anderem von Bedeutung, um La-
ey . . . .
§ dungen in Molekiilen zu lokalisieren und
£ . )
& zutransferieren [22] oder auch um Stréme
S
N

Qo
&
N
(e

und Uberginge in Festkorpern zu kontrol-
lieren (Lichtwellen-Elektronik) [23]. Erwah-
nung verdient auch, dass Paul Corkum an der
Entwicklung der Attosekunden-Streak-Kamera ganz
wesentlich beteiligt war. Fiir seine Beitrige zur Attosekun-
denphysik erhielt er gemeinsam mit Anne L'Huillier und
Ferenc Krausz kiirzlich den Wolf-Preis sowie den Frontiers
of Knowledge Award.

Kurze Pulse, lange Wirkung

Die Nobelpreistrager haben mit ihren experimentellen
Durchbriichen die Attosekundenphysik begriindet. Sowohl
die RABBIT-Technik als auch die Attosekunden-Streak-
Kamera sind mittlerweile Gold-Standards bei der Erfor-
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schung der Dynamik von Elektronen und liefern wesent-
liche Einblicke in eine neue Welt des Mikrokosmos. Die
Entwicklungen seit 2001 waren schlicht atemberaubend.
Die Attosekundenphysik hat sich zur Attosekundenwissen-
schaft ausgeweitet, unter anderem mit Anwendungen in
der fundamentalen Metrologie wie der Messung von
Zeitverzogerungen in der Photoemission von Atomen,
Molekiilen und Oberflachen [24 - 27], der Atto-Chemie
[22, 28], ultraschneller Lichtwellen-Elektronik [29] sowie
der diffraktiven Bildgebung fiir beispielsweise die Halb-
leiterstruktur-Metrologie [30]. Als besonders zukunfts-
weisend gilt das sogenannte molekulare Fingerprinting
[31]. Diese Methode beruht auf der prizisen Messung der
transmittierten Lichtwelle durch eine Blutprobe und ver-
spricht, Krebs und andere Krankheiten im Frithstadium
diagnostizieren zu konnen. Ferenc Krausz widmet sich
dieser Anwendung mit hochster Leidenschaft und hat zu
diesem Zweck kiirzlich ein Zentrum (Center for Molecular
Fingerprinting, CMF) in Ungarn gegriindet.

Die Entwicklungen in der Attosekundenphysik waren
stets ganz wesentlich mit Entwicklungen in der Laser-
technologie verkniipft. Das Feld hat zu Beginn stark von
der Titan:Saphir-Technologie profitiert und durch Ferenc
Krausz und andere, wie Ursula Keller, Margaret Murnane
und Henry Kapteyn, stets zur weiteren Entwicklung der
Lasertechnologie beigetragen. Dies hat Einfluss weit tiber
die Grenzen der Attosekundencommunity hinaus ausgetibt.
Diese treibt derzeit die Entwicklung von Kurzpulssystemen
basierend auf neuen Technologien fiir hohe Durchschnitts-
und Spitzenleistungen voran sowie deren Realisierung im
mittleren Infrarot. Aufgrund der quadratischen Skalierung
des Cutoffs der hohen Harmonischen mit der Wellenlange
sind letztere Systeme vor allem fiir die Erzeugung von At-
tosekundenpulsen im weichen Rontgenbereich interessant.
Dies verspricht neue Anwendungen in der Chemie, Bio-
logie und Medizin sowie fiir die Materialwissenschaften.

Wichtige Beitrdge, um die Attosekundenspektroskopie
weiterzuentwickeln, liefern die European Light Infrastruc-
ture (ELI) mit ELI-ALPS im ungarischen Szeged und Freie-
Elektronen-Laser (FEL), mit denen sich Attosekundenpulse
fiir Nutzer weltweit erzeugen lassen. Mit FELs hat sich eine
neue Moglichkeit erschlossen, Attosekundenexperimente
durchzufithren, ohne hohe Harmonische zu erzeugen.
Am FEL FERMI in Italien lassen sich Attosekundenpuls-
ziige im XUV erzeugen und am FEL LCLS in den USA
isolierte Attosekundenpulse im Rontgenbereich. Der erst
vor kurzem in Betrieb genommene FEL LCLS-II verspricht,
bald Attosekundenpulse mit Leistungen von bis zu Terawatt
und Wiederholraten im MHz-Bereich zu erzeugen. Damit
wird sich das Tor zur nichtlinearen Spektroskopie (wie
Pump-Probe-Spektroskopie, Raman-Spektroskopie etc.) im
Rontgenbereich 6ffnen. Das zeigt eindrucksvoll, dass wir
aus den Kinderschuhen der Attosekundenphysik heraus-
gewachsen, aber langst noch nicht ausgewachsen sind.
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