ULTRAKURZE ZEITSKALEN

ronenjagd

mit Attosekundenblitzen

Elekt

In Kiirze

: > Die Geburtsstunde der

. Attosekundenphysik schlug
erst vor wenigen Jahren.

: Seither sind Forscher in der
. Lage, nicht nur die Bewe-

: gungen von Atomen und Mo- :

lekiilen zu »fotografieren«,

: sondern sogar ins Innere der :

. Elektronenhiille zu blicken.

» Ausgekliigelte Verfahren
erlauben es mittlerweile,

: elektronische Prozesse wie
. die Bewegung von Elektro-
: nen durch Kristalle auf
billiardstel Sekunden genau
zu analysieren.

: » Computerprozessoren

: werden von Erkenntnissen
: aus diesen Experimenten
profitieren. Kiinftig konnte
: ein mikroelektronischer

: Schaltprozess nur so lange
: dauern, wie ein Elektron
benétigt, um in einem

Kristall von einem Atom zum

: nédchsten zu wandern.

Attosekundenphysiker erobern den Mikrokosmos: Mittels ultrakurzer
Laser- und Rontgenpulse verfolgen sie die Bewegung einzelner
Elektronen nun in Echtzeit. Weitere Fortschritte kénnten eine Geschwin-
digkeitsrevolution in der Computertechnik ausldsen.

Von Reinhard Kienberger
und Ferenc Krausz

er tief in die Materie blicke,
muss damit rechnen, dass sei-
ne zeitlichen Maf3stibe ihre
Bedeutung verlieren. Denn al-
les, was im Mikrokosmos geschieht, spielt sich
in winzigen Bruchteilen von Sekunden ab —
und zwar umso schneller, je tiefer wir in ihn
eindringen. Als Wissenschaftler Anfang der
1990er Jahre begannen, Bewegungen von
Atomen und Molekiilen wihrend schneller
chemischer Reaktionen routinemiflig zu »foto-
grafieren«, mussten sie bereits mit femtosekun-
denkurzen Laserblitzen arbeiten — eine Femto-
sekunde sind gerade einmal 107" Sekunden.
Doch selbst damals blieben Fragen unbeant-
wortet. Was genau geschieht im Inneren der
Elektronenhiille, die jeden Atomkern umgibt?
Wie lassen sich die Bewegungen einzelner
Elektronen verfolgen? Und gibt es endlich eine
Maglichkeit, unsere Vorstellung vom atomaren
Aufbau anhand von »Bildern« zu tiberpriifen?
Diese Chance bietet erst die Attosekunden-
physik, deren Geburtsstunde vor sieben Jahren
schlug. Mittels Laserpulsen, die nur wenige
hundert Attosekunden dauerten, konnten wir
im Jahr 2002 erstmalig den Ablauf eines elek-
tronischen Prozesses in einem Gasatom »fil-
menc. Eine Attosekunde sind 10" Sekunden,
also der tausendste Teil einer Femtosekunde.
Oder etwas anschaulicher gesprochen: Eine At-
tosekunde verhilt sich zu einer Sekunde etwa
so wie diese zum Alter unseres Universums.
Die Versuche, immer tiefer in den Mikro-
kosmos vorzudringen, werden schon bald weit
reichende Konsequenzen haben. Lernen wir
nimlich, elektronische Prozesse auf der Atto-
sekundenskala zu verstehen und zu beherr-
schen, konnen wir die ultimativen Grenzen

von Technologien wie der Halbleiter- und
Optoelektronik oder auch der Fotovoltaik
ausloten. Dann wird sich zeigen, wie wir diese
Grenzen technisch tatsichlich erreichen kon-
nen. Denkbar ist etwa eine neue molekulare
Elektronik, in der einzelne Molekiile die
Funktion von Leiterbahnen und Transistoren
auf Mikrochips iibernehmen. Vielleicht geht
die Entwicklung aber auch in Richtung der
Plasmonik. Bei dieser sind es Dichtewellen
von Elektronen, die sich entlang einer Mate-
rialoberfliche ausbreiten und auf diese Weise
Information iibertragen (siche »Der Zauber
der Plasmonik« in SdW 6/2007, S. 58).

Damit ist aber auch klar, dass es nicht ge-
niigt, elektronische Prozesse in Gasen zu unter-
suchen. Wir miissen unsere Experimente auf
Festkorper ausweiten — vor allem auf jene, auf
denen die moderne Elektronik beruht. Grund-
lage heutiger Elektronik ist der Transport von
elekerischer Ladung in Form von Elektronen.
Die Steuerung des Ladungstransports iiberneh-
men Schaltelemente, die mit Mikrowellenspan-
nungen betrieben werden und fiir einen Schalt-
prozess nur noch milliardstel Sekunden benoti-
gen. Doch selbst das ist nicht mehr schnell
genug, schliefflich verlangen zahlreiche For-
schungsdisziplinen und technische Anwendun-
gen nach immer grof8erer Rechenleistung.

Noch aber limitiert die Geschwindigkeit
der Schaltprozesse das Rechentempo von
Computern. Diese Geschwindigkeit ldsst sich
aber steigern. Die obere Grenze wird offenbar
durch die Zeit bestimmt, die ein Elektron be-
nétigt, um durch die Strukturen zu wandern,
von denen es kontrolliert wird. Je kleiner die-
se Strukturen, desto héhere Schaltgeschwin-
digkeiten konnen wir erreichen und desto
grofSer wird die Dichte des Datenflusses.

Die kleinstméogliche Distanz fiir das Leiten
und Schalten von Stromen ist der Abstand zwi-
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Der Aufbruch in die Attosekundenwelt findet im Labor statt. Mittels trickreicher Anordnungen
untersuchen Forscher mittlerweile einzelne elektronische Prozesse, die auf einer Zeitskala von nur
wenigen Attosekunden (10-® Sekunden) stattfinden, und néhern sich allmahlich dem Ziel einer
kiinftigen Hochstgeschwindigkeitselektronik. Im Bild ist Max-Planck-Forscher Adrian L. Cavalieri zu
sehen. Spezielle Laserspiegel (kleines Foto) dienen zur Erzeugung von Laserpulsen, die aus nur
wenigen Wellenzyklen bestehen. Diese femtosekundenkurzen Pulse (10-* Sekunden) bilden ihrer-
seits die Grundlage zur Erzeugung isolierter Attosekundenpulse.
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FISCHAUGENBLICK INS LABOR

Der experimentelle Aufbau
der Garchinger Forscher befin-
det sich im Labor fiir Attose-
kundenphysik des Max-Planck-
Instituts fiir Quantenoptik. In
einer flachen Metallbox @
ist das Lasersystem unterge-
bracht. In der schwarzen Box
© werden die Laserpulse auf
eine Dauer von wenigen Fem-
tosekunden verkirzt und in
der Vakuumkammer (O) zur
Erzeugung Hoher Harmoni-
scher eingesetzt, Wellen also,
die als »Rohmaterial« fir
Attosekundenpulse  dienen.
Die Probe befindet sich in der

Vakuum-Experimentierkammer (@, mit »Bullauge«). Das kleine Bild links zeigt den Blick durch das
Bullauge. Attosekundenpulse (blau markiert) und ein infraroter Laserstrahl (rot markiert) werden hier
iiber ein zweiteiliges Spiegelsystem auf Neongas (weiBroter Lichtpunkt) fokussiert. Es stromt aus ei-
ner Zuleitung (schwarz), denn jeder »Schuss« mit einem Attosekundenpuls muss auf »frische« Atome
treffen. Der Zylinder (links) mit der kegelférmigen Spitze ist der Flugzeitdetektor fiir Elektronen.
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Abstand zwischen einzelnen Laserpulsen

Kiirzer als ein Schwingungs-
zyklus der Triagerwelle (violette
Linie) kann ein Laserpuls
(gekennzeichnet durch die
gestrichelte Pulseinhiillende)
nicht sein. Die Nahinfrarot-Pulse
im Bild besitzen eine Ldange von
3,5 Zyklen. Die Wellenform wird
durch den Abstand zwischen
Pulsspitze und Wellenmaximum
bestimmt. Sie kontrollieren zu
kdonnen, ist Voraussetzung

fiir die Erzeugung isolierter Atto-
sekundenpulse.
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schen benachbarten Atomen oder Molekiilen
in einem Kiistallgitter. Um solche Entfernun-
gen zu iiberwinden, benstigen Elektronen nur
einige Attosekunden. Solche Systeme miissen
sich zwischen jedem Schaltvorgang zwar kurze
Zeit »stabilisieren«, im Prinzip aber konnen
Schaltkreise mit atomaren Bauteilen Strome 6f-
ter als eine Billiarde (10") Mal, vielleicht sogar
10" Mal pro Sekunde schalten. Damit wiren
wir in das Zeitalter der Petahertz-Elektronik
eingetreten (1Phz = 10" Hz). Mit ihrer Hilfe
liefe sich die Geschwindigkeit der heutigen
Elektronik um fast ein Millionenfaches iiber-
treffen. Sie wire gleichzeitig die ultimative
Grenze, die wir in elektronbasierten Informati-
onstechnologien tiberhaupt erreichen kénnen.
Der Weg, der uns dieser Grenze niher-
bringt, fithrt tiber die Techniken der Attose-
kundenphysik. Die Quantenmechanik sagt
voraus, dass die typische Geschwindigkeit
elektronischer Prozesse in Atomen durch die
Energiedifferenzen gegeben ist, die dabei
iiberwunden werden. Zum Beispiel kann ein
Elektron, das an einen Atomkern gebunden
ist, durch ein energiereiches Photon auf ein
héheres Energieniveau angeregt werden oder
sich gar aus dem Atom befreien. Die Bin-
dungsenergie von Elektronen in Atomen liegt
wiederum in der Gréflenordnung von einigen
zehn bis hundert Elektronvolt, was der Quan-
tenmechanik zufolge mit einer typischen Zeit-

skala elektronischer Prozesse im Attosekunden-
bereich einhergeht.

Wie lassen sich solche ultraschnellen Vor-
ginge untersuchen? Anrege-Abfrage-Experi-
mente haben sich fiir diesen Zweck als direk-
teste Methode erwiesen. Dabei setzt ein Anre-
gepuls, der aus Licht- oder Rontgenstrahlen,
aber auch aus Teilchen wie Elektronen beste-
hen kann, einen mikroskopischen Prozess in
Gang, und ein Abfragepuls tastet die zeitliche
Entwicklung dieses Prozesses ab.

Je kiirzer die untersuchten Prozesse, desto
grof8er ist allerdings die Herausforderung fiir
Experimentalphysiker im Labor. Das Problem
beginnt mit der Suche nach einem Verfahren,
das uns geeignete Anregepulse liefert. Wir be-
notigen eine Strahlungsquelle im weichen oder
harten Réntgenbereich, die in der Lage ist,
attosekundenlange und extrem energiereiche
Pulse auszusenden. Zudem muss die Strahlung
kohirent sein, die Berge und Tiler jeder der
sich fortbewegenden Wellen miissen also
gleich bleibende Abstinde zu denen der jeweils
anderen Wellen aufweisen. Doch bislang exis-
tieren schlicht keine Laser, die ausreichend
kurze Pulse bei Réntgenwellenlingen liefern.

Vor sieben Jahren gelang es uns jedoch erst-
mals, Réntgenpulse mit einer Dauer im Atto-
sekundenbereich zu erzeugen. Dazu entwi-
ckelten wir eine Variante des schon linger be-
kannten Verfahrens der High-Order Harmonic
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Generation (HHG). Hohe Harmonische sind
Wellen, die von ultrakurzen Laserpulsen er-
zeugt werden und deren Frequenzen jeweils
einem ungeradzahligen Vielfachen der ur-
spriinglichen Laserfrequenz entsprechen. Das
HHG-Verfahren verwandelt Laserlicht also in
laserartige Strahlung héherer Frequenzen. Das
Wichtigste dabei: Es geniigt schon ein Laser,
der bei vergleichsweise groffen Wellenlingen
im nahen Infrarot (NIR) strahlt, um kurzwel-
lige Strahlung im extrem ultravioletten (XUV)
oder weichen Rontgenbereich zu liefern.

Frei - ganze 2000 Attosekunden lang
Um die Hohen Harmonischen zu erzeugen,
richten wir einen NIR-Laser auf eine mit dem
Edelgas Neon gefiillte Rohre, wo die elek-
trischen Felder des Laserstrahls die Bindung
der Elektronen an ihre Atomkerne schwichen.
Bereits kurz bevor die oszillierenden Felder ihre
maximale Stirke erreichen, ist die Bindung so
schwach, dass die Elektronen dank ihrer Quan-
teneigenschaften durch die verbliebene Poten-
zialbarriere »hindurchtunneln« kénnen.

Allerdings erfreuen sie sich ihrer Freiheit
nur kurze Zeit. Das Laserfeld beschleunigt sie
zunichst einige Nanometer weit weg vom
Atomkern. Dabei erreichen die Elektronen
Geschwindigkeiten von einigen tausend Kilo-
metern pro Sekunde. Weil das Feld aber oszil-
liert, kehre sich die Richtung der Partikel bald
wieder um. Am Ende, nach etwa 2000 Atto-
sekunden, kollidieren sie mit ihren Ursprungs-
atomen und fallen in deren Elektronenhiillen
zuriick. Dabei wird die durch die Beschleuni-
gung erlangte Energie in Form von Photonen
im XUV- oder im noch héherfrequenten wei-
chen Réntgenbereich frei.

Weil das Laserfeld diesen Vorgang perfekt
synchron in Millionen von Atomen herbei-
fiihrt, werden sehr viele Photonen gleichzeitig
synchron abgestrahlt und formen einen nahezu
perfekt gebiindelten, laserdhnlichen Réntgen-
strahl. Dieser Prozess wiederholt sich mehr-
fach: nimlich jedes Mal, wenn das elekerische
Feld des Lasers erneut seinen héchsten Wert er-
reicht, was wihrend jedes Schwingungszyklus

Attosekundenpuls

’
L4
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Physiker stellen sich Elektronen
(griin), die an ein Atom gebun-
den sind, als in einem »Potenzi-
altopf« (gestrichelt) gefangen
vor: Die Teilchen kdnnen sich
nicht eher vom Atom losen, als
bis sie geniigend Energie
erhalten, um die »Wéande« des
Topfs zu {iberwinden. Trifft ein
Laserstrahl im nahen Infrarot
(nicht dargestellt) auf das Atom,
verbiegt sein elektrisches Feld
die Wénde (rot). Dank eines
quantenmechanischen Effekts
kann das Elektron durch die nun
viel niedrigere Potenzialwand
»hindurchtunneln«. Dann wird
es zundchst vom Feld des
Laserstrahls wegbeschleunigt.
Nachdem sich die Feldrichtung
gedndert hat, fillt es wieder in
den Topf, wobei Energie in Form
eines Attosekundenpulses
abgestrahlt wird.
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ULTRAKURZE ZEITSKALEN

DER EXPERIMENTELLE AUFBAU

Ein Atomic Transient Recorder basiert auf einem Nahinfrarot-
Laser (NIR-Laser), der ultrakurze Pulse aussendet. Uber einen
Spiegel gelangen diese auf eine Probe des Edelgases Neon, wo
sie Photonen (»Hohe Harmonische«) im extremen Ultraviolett

Krypton
(Diise)
Elektronen- ‘
detektor .
Spiegel-
anordnung
Iris-
blende

Zirkoniumfilter
Neon (lDijs

ultrakurzer

. NIR-Laserpuls

Spiegel

(XUV) oder im Roéntgenbereich erzeugen. Ein Zirkoniumtrans-
missionsfilter sorgt dann dafiir, dass sich im Inneren des austre-
tenden kegelférmigen Strahls nur XUV-Strahlen, im duBeren nur
Infrarotstrahlen befinden. Dank eines piezoelektrischen Mecha-
nismus in der zweiteiligen Spiegelanordnung (rechts oben) ldsst
sich der Infrarotstrahl gegentiber dem XUV-Strahl kontrolliert
verzdgern. Derjenige Teil der Anordnung, der fiir die Reflexion
der XUV-Strahlen verantwortlich ist, filtert zudem energiear-
mere XUV-Pulse heraus und l&dsst nur die energiereichsten Har-
monischen hindurch. Die Anrege-Abfrage-Prozesse in der Probe
(ein Festkdrper wie Wolfram oder ein Gas; in der Grafik stromt
Krypton aus einer Dise) lassen sich schlieRlich mit Hilfe des
Elektronendetektors vermessen.

Die Erzeugung Hoher Harmonischer findet in einer Diise statt,
die oben verschlossen ist (orangegelber »Propfen« im Foto) und
in die von unten Neon strémt. Ein auf das Gas fokussierter Laser-
blitz (feiner roter Strahl, fiir die Farbe sorgt das Leuchten ioni-
sierten Gases) durchbohrt die Diise und regt Gasatome an, Licht-

SPEKTRUM DER WISSENSCHAFT / BUSKE-GRAFIK, NACH: BARBARA FERUS, MPQ

blitze im Attosekundenbereich auszustrahlen.

Treffen viele Pulse
in kurzer Zeit auf
ein Material, storen
sie die Messung -
wir brauchen daher
einzelne, isolierte

Pulse

36

zweimal der Fall ist. Wir erhalten also einen
»Zuge vieler kurz aufeinander folgender XUV-
Pulse, die jeweils weniger als eine Femtosekun-
de dauern und einem Laserstrahl dhneln.

Fiir den Zweck der Untersuchung mikro-
skopischer Vorginge ist ein solcher Strahl aller-
dings noch nicht geeignet. Treffen viele Pulse
in kurzer Zeit auf ein Material, regen sie die
uns interessierenden Prozesse wihrend ihres
Ablaufs immer wieder an oder stéren sie auch,
so dass sie sich nicht mehr eindeutig untersu-
chen lassen. Wir brauchen daher einzelne, iso-
lierte Attosekundenpulse, um bestimmee elek-
tronische Prozesse genau einmal auslésen und
sie dann eindeutig nachweisen zu kénnen. Das
gelang uns erst mit einem »few-cycle«-NIR-
Laser, dessen Pulse aus nur wenigen Schwin-
gungszyklen bestehen (Bild S. 34). In ihnen
ist die Amplitude der zentralen Schwingungs-
periode im Vergleich zu den anderen deutlich
grofier, so dass sich mehr als die Halfte der ge-
samten Pulsenergie darin konzentriert.

Diese extrem kurzen Lichtpulse mit einer
Energie von rund einem Millijoule stammen
aus Titan-Saphir-Lasern, die Licht mit einer
Wellenlinge von rund 750 milliardstel Metern
erzeugen, also im nahen Infrarot am Rand des
sichtbaren Spektrums strahlen. Bei dieser Wel-
lenlinge entsprechen 1,5 Zyklen einer Puls-
dauer von rund 3,7 Femtosekunden. Ebenso
wichtig fiir HHG ist eine konstante Wellen-
form der NIR-Laserpulse, wie wir sie erst auf
Basis der von Theodor Hinsch entwickelten
Frequenzkammtechnik erreichen konnten.
Hinsch forscht wie wir beide am Max-Planck-
Institut fir Quantenoptik und war fiir diese

Technik im Jahr 2005 mit dem Nobelpreis
ausgezeichnet worden (siche »Von Sirius zum
Laserkamme«, SdW 12/2005, S. 20).

Nun miissen wir noch die Harmonischen
mit der héchsten Energie heraussortieren, denn
nur sie sind geeignet, die gewiinschten Prozesse
in unserer Probe auszuldsen. Die hochsten
Harmonischen erzeugt der NIR-Laserpuls dann,
wenn seine Amplitude gerade ihren gréfiten
Wert erreicht hat. Dann nimlich verfiigen die
freigesetzten Elektronen bei der Riickkehr zu
ihrem Kern und der Kollision mit ihm iiber
die héchste Energie. Wenn die Laserpulse tat-
sichlich nicht viel linger als 1,5 Zyklen sind,
wachsen die energiereichsten Harmonischen
bei etwa 100 Elektronvolt Photonenenergie zu
einem spektralen Kontinuum zusammen. Aus
der Fouriertheorie weifS man nun, dass dies ein
eindeutiger Hinweis auf ein Einzelereignis ist.
Oder anders ausgedriicke: Der Effeke zeigt,
dass die an der Erzeugung dieser Hohen Har-
monischen beteiligten Elektronen nur durch
die einzelne, ausgeprigte Feldspitze beschleu-
nigt wurden, die das elektrische Feld im Zen-
trum des NIR-Pulses aufwies.

Mit Hilfe von Spiegeln, die bestimmte
Wellenlingen selektiv reflektieren, kénnen wir
die hochsten Harmonischen nun vom Rest
der Strahlung, den energieirmeren Harmoni-
schen, separieren. Wir erhalten dann isolierte
XUV- bezichungsweise Réntgenpulse mit ei-
ner Dauer von nur noch 100 Attosekunden.
Dafiir war allerdings zunichst die Frage geeig-
neter Spiegel zu kldren, denn Réntgenstrahlen
werden beim Eindringen in Materie kaum ge-
brochen und daher auch schlecht reflektiert.
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Doch gliicklicherweise konnten wir auf hoch
entwickelte Vielschichtspiegel zuriickgreifen,
die urspriinglich in der Halbleiterlithografie
zum Einsatz kamen und immerhin eine Refle-
xivitdt von einigen Prozent besitzen. Diese
Spiegel werfen Strahlen mit einer Wellenlinge
um 13 Nanometer zuriick, also im Bereich
der sehr weichen Rontgenstrahlung. Je kiirzer
ein Puls, desto breiter ist allerdings sein Spek-
trum (auch dies eine Konsequenz aus der
Fouriertheorie). Er setzt sich also aus Wellen-
lingen deutlich groflerer beziehungsweise
kleinerer Energie zusammen. Dem entspricht,
dass die Bandbreite unserer Spiegel bei bis zu
30 Elektronvolt liegt, sie reflektieren daher
auch Photonen entsprechend héherer bezie-
hungsweise niedrigerer Energie. Entwickelt
wurden diese speziellen Vielschichtspiegel von
unseren Kollegen am Max-Planck-Institut fiir
Quantenoptik Michael Hofstetter und Ulf
Kleineberg.

Nun verfligen wir also endlich iiber ener-
giereiche, isolierte und ultrakurze XUV-Atto-
sekundenpulse. Zwar erfolgen noch immer
etwa 4000 Pulse pro Sekunde, aber da wir ein
Zeitfenster von nur rund zehn Femtosekun-
den betrachten und dort Prozesse auf der At-
tosekundenskala untersuchen, sind sie fiir un-
sere Zwecke ausreichend »isoliert«. Um mit
diesen Pulsen die Elektronendynamik in
einem Festkorper zu vermessen, miissen wir
sie als Anregepulse auf eine Probe lenken, um
dort kontrolliert elektronische Prozesse auszu-
16sen. Als Abfragepuls wird der verbleibende
NIR-Puls verwendet, denn weil er die XUV-
Pulse selbst erzeugt hat, ist er perfeke mit ih-
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ansteigende
Hochspannung

Zeit

geschlagene
Elektronen
einfallender

Lichtpuls

nen synchronisiert. Die entsprechenden expe-
rimentellen Aufbauten werden als Atomic
Transient Recorder bezeichnet (iibersetzt etwa:
Aufzeichnung energetischer Ubergangspro-
zesse in Atomen, siche Kisten auf dieser Dop-
pelseite). Es handelt sich dabei um das derzeit
einzige Verfahren, mit dessen Hilfe sich die

Urspriinglich dienten elektronen-
optische Schmierbildkameras nur
dazu, die Dauer kurzer Lichtblitze
im Femtosekundenbereich zu
messen. Dazu schlagt ein Licht-
puls aus einer Probe Elektronen,
die durch ein elektrisches Feld
(schwarze Pfeile) zu einem fluo-
reszierenden Schirm beschleu-
nigt werden. Eine ansteigende
und quer zur Flugrichtung ange-
legte Hochspannung (rote Pfeile)
sorgt dann dafiir, dass Elektronen
umso stdrker abgelenkt werden,
je spater sie diese passieren.
Dadurch verteilen sich ihre
Auftreffpunkte auf dem Schirm,
sie »verschmieren«. Aus der
Breite des Schmierbilds lassen
sich schlieBlich Informationen
iiber die Dauer des urspriing-
lichen Lichtpulses gewinnen.

ELEKTRONISCHE PROZESSE IN ECHTZEIT MESSEN

schlieBlich von einem Detektor gemessen wird.

der Probe

BARBARA FERUS, MPQ

XUV-Puls

Ein Atomic Transient Recorder erweitert das Prinzip der Schmierbildkamera
(Grafik oben). Er misst nicht nur die Dauer von Ultrakurzpulsen, sondern unter-
sucht auch elektronische Prozesse mit hochster Zeitauflésung. Das Feld von os-
zillierenden Infrarotlaserstrahlen (rot) sorgt dabei fiir die zeitverdnderliche
Hochspannung. Es beschleunigt (oder bremst) die durch einen Attosekunden-
puls (blau) aus den Atomen herausgeschlagenen Elektronen, deren Energie

elektrisches Feld des NIR-Pulses
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zeitlichen Abliufe attosekundenschneller Elek-
tronenprozesse in Echtzeit beobachten lassen.
Damit kénnen wir nicht nur die dufleren
Elektronen eines Atoms auf ihr Verhalten im
Attosekundenbereich untersuchen, sondern
sogar jene, die niher am Kern liegen und da-
her stirker gebunden sind.

Wie gehen wir nun genau vor? Zunichst
generiert ein ultrakurzer »few-cycle«-NIR-Laser-
puls den XUV-Strahl, der — parallel zum La-
serstrahl — den Attosekundenpuls trigt (Kasten
S. 36). Auf parallelem Weg bewegen sich beide
Strahlen dann auf eine zweiteilige Spiegelan-
ordnung zu, die sie umlenkt und in Richtung
der Probe fokussiert. Je ein Spiegel ist dabei fiir
den NIR-Laserstrahl bezichungsweise die
XUV-Pulse zustindig. Auflerdem dient die
Anordnung dazu, nur die Attosekundenpulse
aus dem hochenergetischen Kontinuum he-
rauszufiltern und weiterzuleiten.

ELEKTRONENTRANSPORT IM FESTKORPER

Das Prinzip des Experiments,
das den Elektronentransport
in einem Festkorperkristall
in Echtzeit beobachten hilft,
zeigen diese Abbildungen.
Ein NIR-Puls (rot) und ein
XUV-Puls (lila) fallen auf
einen Wolframkristall. Wah-
rend der Laserpuls an dessen
Oberflache reflektiert wird,
dringt der XUV-Puls in den
Kristall ein (a) und setzt
dort Leitungselektronen so-
wie stark an den Atomkern
gebundene Rumpfelektronen
frei (b). Die schnelleren Lei-
tungselektronen  verlassen
die Probe zuerst und »spi-
ren« an deren Oberflache das
NIR-Feld (c). Weil das Feld
oszilliert, spiiren spéter aus-
tretende Elektronen eine an-
dere (in diesem Fall gerin-
gere) Feldstarke und werden
entsprechend langsamer zum
Flugzeitdetektor beschleu-
nigt (d). Aus dessen Mes-
sungen lasst sich schlieBlich
die Zeitdifferenz zwischen
der Ankunft schneller und
langsamer Elektronen mit
Attosekundengenauigkeit be-
stimmen.

a) experimentelle Anordnung

NIR-Laserpuls

reflektierter
NIR-Puls

Wolframkristall

Attosekundenpuls
(Xuv)

b) vom XUV-Puls freigesetzte Elektronen

Elektrow ,T

schnelles
Elektron

langsames
Elektron

c) schnelles Elektron entweicht

¢

i

d) langsames Elektron entweicht

-

“ Zeit-
differenz

T
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Anschliefend dringen die XUV-Pulse in die
Probe ein und schlagen dort Elektronen aus ih-
ren Atomen heraus. Geschieht dies in den
obersten Atomschichten der Probe, schaffen es
die meisten der Partikel, sich durch sie hin-
durchzubewegen, ohne bei Kollisionen mit an-
deren Atomen Energie zu verlieren. Genau in
dem Moment, in dem sie schliefSlich die Ober-
fliche der Probe verlassen, bekommen sie auch
das Feld des Abfragelasers zu spiiren. Sie erhal-
ten also nicht nur Energie durch die XUV-
Photonen, sondern werden kurz darauf zusitz-
lich beschleunigt oder abgebremst.

Blick in die Elektronenbhiille

Misst man ihre Energie nun in einem Elek-
tronendetektor, erhilt man ein »Schmierbild«
(Bild S. 37 oben). Dieses altbekannte Konzept
wurde bis vor Kurzem lediglich zur Messung
der Dauer kurzer Lichtblitze, allerdings im
Pikosekundenbereich (107" Sekunden), ver-
wendet. Dabei schligt ein Lichtblitz Elektro-
nen aus einer Metallplatte heraus, die an-
schlieflend durch ein statisches elektrisches
Feld in Richtung eines fluoreszierenden
Schirms beschleunigt werden. Bevor sie dort
einschlagen, werden sie von einem weiteren
Feld seitlich abgelenkt, dessen Stirke mit der
Zeit zunimmt. Je spiter die Elektronen dieses
Feld durchqueren, desto stirker ist also ihre
Ablenkung. Weil die Breite des Schmierbilds
mit der Zeit korrespondiert, wihrend derer
Elektronen aus der Metallplatte freigesetzt
wurden, gibt sie Auskunft {iber die Dauer des
Lichtblitzes.

Unsere Neuerung, die wir ab 2001 ein-
fithrten, bestand nun zum einen darin, dass
wir das zeitverinderliche Feld durch das elek-
trische Feld des NIR-Lasers ersetzten. Der
Zeitraum, in dem der Attosekundenpuls Elek-
tronen aus der Probe herausschligt, passt da-
bei in einen halben Schwingungszyklus des
Laserlichts. Auflerdem verwenden wir statt
eines fluoreszierenden Schirms, auf dem sich
die Elektronen riumlich verteilen, einen De-
tektor, der die Energie der eintreffenden Elek-
tronen misst. Unser Schmierbild zeigt also
keine riumlich verschmierten Auftreffpunkte,
sondern eine verschmierte Energieverteilung.

Ziel ist es nun, eine ganze Serie solcher
Schmierbilder aufzunehmen. Dabei verschie-
ben wir den Attosekundenpuls von Bild zu
Bild zeitlich ein wenig gegen den Laserpuls.
indem wir den entsprechenden Spiegel mittels
eines piezoelektrischen Elements nanometer-
genau vor- oder zuriickbewegen. Daher spii-
ren die Elektronen zu dem Zeitpunkt, zu dem
sie aus der Probe austreten, jeweils einen an-
deren Wert des Laserfelds und erhalten ent-
sprechend weniger oder mehr Energie.
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DIE INTERPRETATION DER DATEN

Dieses mit einem Atomic Transient Recorder aufgenommene
Spektrogramm (@) ist Ergebnis zahlreicher Messungen mit un-
terschiedlich eingestellten Verzégerungen (x-Achse) zwischen
XUV- und NIR-Pulsen. Auf der y-Achse ist die Energie der im De-
tektor eintreffenden Elektronen aufgetragen. Gemittelt ergibt
sich die weiBe Linie. Sie zeigt an, wie stark die Elektronen das
NIR-Feld (genauer: sein Vektorpotenzial) spiiren. Daraus ldsst

kinetische Energie
[Elektronvolt]

Verzbgerung in
4 Femtosekunden

XUV-Puls Q

NIR-Puls

O w O w o

XUV-Pulses

[107 Volt/Zentimeter]

Ilntensitﬁt des

-25 00 25 Zeit in Femtosekunden

elektrische Feldstdrke (NIR)

ELEFTHERIOS GOULIELMAKIS, MPQ

ASTRONOMIE & PHYSIK

sich die tatsachliche elektrische
Starke des NIR-Felds ermitteln
(rote Linie, @). Am ebenfalls
eingezeichneten XUV-Puls (lila,
ohne Einheiten) kann man er-
kennen, wie seine Intensitat
zeitlich zum NIR-Puls liegt.

Untersucht man den Elek-
tronentransport in einem Fest-
korper, erscheint in dem Spek-
trogramm auch ein Wellenzug
fur Elektronen geringerer kine-
tischer Energie, ndmlich Rumpf-
elektronen, bei denen mehr
Energie in Ablésung vom Atom-
kern investiert werden musste. Weil diese Elektronen das NIR-
Feld spater spiiren, verschiebt sich die aus dem Spektrogramm
ermittelte Starke des NIR-Felds (wie sie in 0 zu sehen wiére)
zeitlich entsprechend. Die Verschiebung entspricht dem ge-
suchten Laufzeitunterschied zwischen Rumpfelektronen und
Leitungsbandelektronen.

(© zeigt diesen Sachverhalt in drei Dimensionen. Dafiir wur-
de @ sowohl fir Rumpf- als auch fiir Leitungsbandelektronen
ermittelt. Als dritte Dimension fligten die Forscher die Zahl der
jeweils gemessenen Elektronen hinzu.

Die einzelnen Schmierbilder kann man
schliefflich zu einem Spektrogramm zusam-
mensetzen (a in Grafik oben), das die Bewe-
gungsenergie der Elektronen in Abhingigkeit
von der zeitlichen Verschiebung zwischen An-
rege- und Abfragepuls darstellt. Aus diesem
Spektrogramm lassen sich zahlreiche Informa-
tionen ablesen. Neben den gesuchten Charak-
teristika der emittierten Elektronen kénnen
wir sogar auf die Wellenform des Infrarot-
lasers und die Dauer des Attosekundenpulses
riickschlieffen und so die experimentellen Be-
dingungen iiberpriifen.

Mit diesem Verfahren haben wir ein weites
Anwendungsfeld erdffnet. Blickt man in die
Elektronenhiille um ein Atom, wird sehr
schnell deren komplexe dynamische Struktur
offensichtlich. Sehr viele Prozesse laufen gleich-
zeitig oder in Konkurrenz zueinander ab. Ein
einfacher und typischer Fall ist ein Elektron,
das sein Atom verlisst, nachdem es die Energie
eines einfallenden Photons iibernommen hat.
Es kommt aber auch zu komplizierteren Situ-
ationen. So kann etwa das herausgeschlagene
Elektron einen Teil seiner vom Photon erhal-
tenen Energie an ein weiteres Hiillenelektron
abgeben, bevor es das Atom verldsst. Ebenso
ist es moglich, dass ein Photon ein Elektron
herausschligt und die entstehende Liicke von
einem anderen Elektron gefiillt wird — dabei
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wird ebenfalls Energie frei, die ein drittes
Elektron vom Atom ldsen kann. Die Liste der
Méglichkeiten ist lang, und nur die Atto-
sekundenphysik gibt uns die Instrumente in
die Hand, sie einzeln zu untersuchen.

Ein Beispiel ist die Frage nach der Popula-
tion angeregter, elektronischer Zustinde in
Gasatomen. Erzeugen kdnnen wir eine solche
Population iiber einen shake-up-Prozess, also
einen energiereichen Puls, der Elektronen aus
ihren Atomen schligt. Dabei ist der Fall inte-
ressant, in dem ein Teil der Energie auf ein
weiteres Elektron iibergeht und dieses anregt.
Bliebe Letzteres im Grundzustand, kénnten
wir es mit einem Laser im relativ energie-
armen nahen Infrarot nicht vom Atom l6sen.
Nun aber reichen die elektrischen Feldspitzen
des Laserpulses aus, um seine Bindung weiter
zu schwichen und ihm das Tunneln zu erlau-
ben. (Gegeniiber dem schon beschriebenen
Anrege-Abfrage-Verfahren ist die Rolle der je-
weiligen Strahlung hier iibrigens vertauscht:
Die energiereichen XUV-Pulse sorgen fiir die
Anregung, den shake up, wihrend der NIR-
Laser fiir die Abfrage verantwortlich ist.)

Jedes Mal, wenn ein angeregtes Elektron da-
vontunneln kann, erhsht sich nun der Ionisa-
tionsgrad der Gasatome. Diesen konnen wir
messen, und zwar in Abhingigkeit von der
Hohe der jeweils herrschenden Feldstirke. Da-
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~110 Attosekunden
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weltweit filhrenden Experimentato-
ren auf dem Gebiet der Attosekun-
denphysik. 2001 gelang ihm erstmals
die Erzeugung von Réntgenpulsen,
die kiirzer waren als eine Femto-
sekunde. Der Ungar ist Direktor am
Max-Planck-Institut fiir Quantenoptik
(MPQ) in Garching und hat den
Lehrstuhl fiir Experimentalphysik an
der Ludwig-Maximilians-Universitat
Miinchen inne. Mit dem Leibniz-Preis
des Jahres 2006 wurde ihm die wich-
tigste wissenschaftliche Auszeich-
nung Deutschlands verliehen.
Reinhard Kienberger ist Professor
fir Experimentalphysik an der
Technischen Universitat Miinchen
und leitet am MPQ die »Selbststdn-
dige Nachwuchsgruppe Attosekun-
dendynamik« und die Experimente
zur Attosekundenphysik. Er erhielt
2006 den mit rund einer Million
Euro dotierten Sofja-Kovalevskaja-
Preis der Alexander von Humboldt-
Stiftung und 2008 den prestigetrach-
tigen »Starting Grant« des European
Research Council.
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bei zeigt sich: Der Ionisationsgrad steigt stu-
fenartig an, und zwar immer dann, wenn das
elektrische Feld des Laserpulses einen Extrem-
wert erreicht. Damit konnten wir 2007 die
schon vor rund 50 Jahren aufgestellte Theorie,
dass der Tunneleffeke fiir die Ionisierung bei
Bestrahlung mit Lasern verantwortlich sei, erst-
mals experimentell nachweisen. Auflerdem er-
hielten wir Informationen iiber die Zeitdauer
dieses Vorgangs, denn je steiler der Ubergang
von einer Stufe zur nichsten, desto schneller
gehen die involvierten Prozesse vonstatten. Fiir
die Dauer beider Prozesse zusammengenom-
men — sowohl shake up als auch Tunnelionisa-
tion — konnten wir so eine Obergrenze von
weniger als 400 Attosekunden ermitteln.

Préziser »Kick«

Nicht nur dieses Experiment zeigt, dass die At-
tosckundenphysik den Kinderschuhen bereits
entwachsen ist. Lingst geht es nicht mehr nur
darum, geeignete Ultrakurzpulsquellen zu ent-
wickeln, sondern wir sind bereits in der Lage,
inneratomare Prozesse, die sich auf einer Zeit-
skala von unter einer Femtosekunde abspielen,
zeitlich aufzuldsen. Kiirzlich gelang uns mit
Kollegen von der Universitit Bielefeld, die At-
tosekundenmesstechnik auf die Untersuchung
von Festkdrperprozessen auszuweiten. Mit
Hilfe der Atomic-Transient-Recorder-Techno-
logie beobachteten wir in Echtzeit, wie Elek-
tronen mehrere atomare Schichten eines Wolf-
ramkristalls durchquerten (Kasten S. 38).
Dazu feuerten wir 300 Attosekunden lange
XUV-Pulse gemeinsam mit einem NIR-Laser-
puls auf die Oberfliche des Kristalls. Der At-
tosekundenpuls drang in den Kristall ein und
schlug Elektronen aus ihren Atomen. Dies wa-
ren zum einen leicht gebundene Leitungsband-
elektronen, wie sie in Festkorpern fiir die Lei-
tung von Stromen verantwortlich sind. Weil
der XUV-Puls so energiereich war, schlug er
zum anderen auch Rumpfelektronen heraus,
solche also, die weiter innen im Atom lokali-
siert und entsprechend stirker an den Kern ge-
bunden sind. Treten sie nun an der Kristall-
oberfliche aus, besitzen sie die Energie, die sie
vom XUV-Photon erhalten hatten, abziiglich
der Energie, die n6tig war, um sie aus der Bin-
dung an ihr Atom zu 18sen. Weil die urspriing-
lich stirker gebundenen Rumpfelektronen
eine hoéhere Bindungsenergie iiberwinden
mussten, sind sie aber energieirmer als ihre
Pendants aus dem Leitungsband.

Indem wir die Energieverteilung der
schnelleren Leitungsband- und der langsa-
meren Rumpfelektronen vermessen, kénnen
wir ihre Ankunftszeit an der Oberfliche be-
stimmen. Das oszillierende Laserfeld funktio-
niert dabei wie eine Stoppuhr mit Attosekun-

denaufldsung: Zu jedem Zeitpunkt prigt es
den Elektronen eine unterschiedliche Ge-
schwindigkeit, einen »Kicke, auf. Je nachdem,
wann sie aus der Oberfliche austreten, erhal-
ten sie also einen stirkeren oder schwicheren
Kick (Kasten S. 38).

Das Spektrogramm (Kasten S. 39) zeigt die
beiden mit dem Aromic Transient Recorder ge-
messenen und nachbearbeiteten  Spektro-
gramme der Leitungsband- und Rumpfelektro-
nen aus der Wolframprobe. Eine sorgfiltige
Analyse ergab, dass die energiereicheren Elek-
tronen etwa 100 Attosekunden vor den
Rumpfelektronen an der Oberfliche des Kris-
talls ankommen. Die Verzégerung deutet da-
rauf hin, dass sich die freigesetzten Leitungs-
bandelektronen doppelt so schnell wie die
Elektronen bewegen, die nahe dem Atomkern
lokalisiert waren — eine Erkenntnis, die sich
auch mit theoretischen Vorhersagen decke.

Zwar stehen wir auch heute noch erst am
Beginn der Attosekundenphysik. Doch mit
diesem Experiment haben wir bewiesen, dass
wir in der Lage sind, ultraschnelle elektronische
Prozesse in Festkérpern prizise zu messen.
Schon jetzt konnen wir den Ladungstransport
durch atomare Schichten in Echtzeit mit Atto-
sekundenauflssung verfolgen, und bald wird
auch die Untersuchung vieler weiterer subato-
marer Vorginge hinzukommen. Relaxations-
prozesse, bei denen Atome und Molekiile von
angeregten energetischen Zustinden in Zu-
stinde mit niedrigerer Energie zuriickfallen,
gehoren dazu ebenso wie Wechselwirkungen
zwischen gebundenen Elektronen. Auch die
Dynamik von Valenzelektronen, die in Fest-
korpern fir die Anziehung zwischen den
Atomen und Molekiilen verantwortlich sind,
ist natiirlich von groflem Interesse.

Die Entwicklung der Attosekundentechno-
logie schreitet inzwischen in rasantem Tempo
voran. Die unlingst, nimlich Mitte 2008, er-
zeugten XUV-Pulse mit einer Dauer von 80
Attosekunden lassen inneratomare Elektronen-
bewegungen erstmals auf der Zeitskala der
atomaren Zeiteinheit (rund 24 Attosekunden)
beobachten und enthiillen dadurch die Wech-
selwirkung von Elektronen innerhalb von
Atomen und Molekiilen.

Die Echtzeitbeobachtung elektronischer
Prozesse und deren Kontrolle mit Licht wird
nicht nur grundlegende neue Einblicke in die
Vorginge im Mikrokosmos und deren Aus-
wirkungen auf die makroskopische Welt (so-
gar auf die Entstehung von Krankheiten) ge-
wihren, sondern konnte sogar den Fortschritt
der technischen Entwicklung bestimmen, in-
dem sie der Mikroelektronik zu Geschwindig-
keiten verhilft, die heutige Standards um
mehrere Gréflenordnungen iibertrifft. <
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