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Gibt es eine Grenze, ab der wir die Natur nicht mehr besser 

verstehen und erklären können? Unser Forschungsdrang hat 

es ermöglicht, die Welt um uns herum auf den uns vertrauten 

Längen- und Zeitskalen von Metern und Sekunden hervorra-

gend zu erklären. Verlassen wir jedoch den mit unseren Sin-

nen direkt erfassbaren Bereich hin zu größeren oder kleineren 

Skalen, landen wir mitten in der aktuellen Forschung, die diese 

Grenzen versucht immer weiter zu verschieben. Einerseits im 

Großen, beispielsweise durch die Erforschung der Ozeane, des 

Sonnensystems oder der erdgeschichtlichen Vergangenheit, 

oder im Kleinen in biologischen Systemen, Molekülen, oder sub-

atomaren Strukturen. Gerade die zeitaufgelöste Spektroskopie 

hat in den letzten Jahrzehnten eine revolutionäre Entwicklung 

durchlaufen, die es uns ermöglicht hat, die Dynamik chemischer 

und physikalischer Prozesse mit beispiellosem Detailreichtum 

zu erforschen.

Einhergehend mit einer verbesserten Kontrolle immer kürzerer 

Lichtimpulse konnten stetig schnellere Prozesse von Nanose-

kunden über Pikosekunden bis zu Femtosekunden untersucht 

werden. Dies ermöglichte Einblicke in die Dynamik von u.a. pho-

tochemischen Reaktionsprozessen, Phasenübergängen und 

Transportprozessen, bei denen insbesondere atomare Umord-

nung eine entscheidende Rolle spielt. Aber auch elektronische 

-

lichen Bereich, in dem Elektronen bereits Streuprozesse mit an-

deren Ladungsträgern durchlaufen haben und hierdurch die Ko-

härenz mit dem sie anregenden Licht verloren haben. Um den 

optischen Anregeprozess und die unmittelbar folgende Umord-

nung von Elektronendichteverteilungen in Atomen, Molekülen 

und Nanostrukturen untersuchen zu können, ist im Allgemeinen 

von sichtbarem Licht notwendig. Dies ist der Zeitbereich, der 

von der Attosekunden-Spektroskopie adressiert wird.

Zur umfassenden Untersuchung von dynamischen Prozessen 

auf der Zeitskala der Oszillation von optischen Feldern, also im 

Bereich einer Femtosekunde, sind Lichtpulse mit einer kürze-

ren Dauer notwendig. Um diese zu erzeugen, werden Trägerfre-

-

Heute weiß man, dass derartige Lichtpulse im Attosekunden-

Bereich seit 1987 hergestellt werden [1, 2]. Ohne passende 

Nachweismethode konnte man damals nur vermuten, dass die 

erzeugten „Hohen Harmonischen“ des anregenden Laserfeldes 

im Vakuumultravioletten so kurze Pulsdauern unterstützen wür-

den [3]. Erst mit Beginn dieses Jahrtausends gelang der Nach-

weis in mehreren Gruppen [4, 5], was die Aktivität in dem For-

schungsfeld stark befeuerte.

Ein anschauliches und zugleich grundlegendes semiklassi-

sches Modell für die Erzeugung hoher Harmonischer ist das 

sogenannte 3-Schritt-Modell [6, 7]: Der erste Schritt in der Er-

zeugung hoher Harmonischer ist die Ionisation (vgl. Abb. 1a). 

Ein intensiver Laserpuls wird in ein gasförmiges Medium (z. 

B. Argon oder Neon) fokussiert. Die Laserfeldstärke ist ausrei-

chend hoch, dass sie die äußeren Elektronen der Atome im Gas 

durch Tunnelemission ionisiert. Im zweiten Schritt erfolgt die 

Beschleunigung der Elektronen durch das elektrische Feld des 

Laserpulses. Die positiven Atomkerne bleiben während dieses 

Prozesses näherungsweise stationär. Die elektrische Kraft des 

Laserfeldes beschleunigt die geladenen Elektronen zunächst 

vom Atomkern weg und dann, nach Umkehrung des Vorzeichens 
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Abb. 1: Erzeugung hoher Harmonischer in Gasen. a) Prinzipskizze des 3-Schritt-
Modells der Erzeugung hoher Harmonischer (Erklärung im Text). b) Der Prozess 
aus a) wiederholt sich in jedem Zyklus des Laserfeldes zweimal, sodass eine 
Pulsfolge mit hoher Photonenenergie entsteht. c) Im Frequenzbereich betrach-
tet bildet diese Pulsfolge ein breites Spektrum im Bereich dutzender Elektronen-
volt, was durch die zeitliche Struktur die Form von scharfen Peaks bei ungerad-
zahligen Vielfachen der Kreisfrequenz des anregenden Laserfeldes annimmt.
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des optischen Feldes, in Richtung der positiven Ladungen des 

Atomkerns. Der dritte Schritt ist die Rekombination. Die nach 

der Beschleunigung vorhandene kinetische Energie der Elekt-

ronen wird bei der Rückkehr des Elektrons in seinen ursprüngli-

chen gebundenen Zustand zusammen mit der Bindungsenergie 

in Form eines hochenergetischen Photons im Vakuumultravio-

lett bis Röntgenbereich abgegeben.

Die erzeugte Photonenenergie hängt nun direkt vom Ionisations-

zeitpunkt des Atoms relativ zum Laserfeld ab, sodass breite Spek-

tren mit fester spektraler Phasenbeziehung generiert werden. 

Hierdurch kann während eines jeden Halbzykluses des Laserfel-

des ein Impuls mit Attosekunden-Dauer erzeugt werden, indem 

die Emission einer Vielzahl von Atomen phasenrichtig kombiniert 

wird. Aber warum heißt dieser Prozess nun „Hohe Harmonische 

Erzeugung“, engl. HHG? Das liegt daran, dass sich der Prozess 

während eines jeden Halbzyklus des Laserfeldes mit alternie-

render Phase wiederholt (Abb. 1b). Bei entsprechend langer An-

regung wird so ein ganzer Pulszug von Attosekunden-Impulsen 

erzeugt. Das Spektrum eines sich so periodisch wiederholenden 

Signals ist kein kontinuierliches Spektrum mehr, sondern gekenn-

zeichnet von scharfen Peaks bei den ungeradzahligen Vielfachen 

diskutierte breite Spektrum bildet (Abb. 1c). Durch verschiedene 

Maßnahmen ist es möglich, dafür zu sorgen, dass entweder nur 

ein Halbzyklus zur Pulserzeugung beiträgt oder nach geeigneter 

Filterung nur ein solcher Puls übrigbleibt. Misst man von diesem 

dann das Spektrum, so ist es wieder spektral breit und kontinu-

ierlich ohne die besagten hohen Harmonischen, auch wenn der 

Erzeugungsprozess weiterhin so genannt wird.

In einer wegweisenden Arbeit benutzten Itatani und Mitarbeiter 

den HHG-Prozess selbst, um über die Bewegung der Elektronen 

nach Tunnelemission die elektronischen Orbitale in N2-Molekülen 

zu untersuchen [8]. Durch die Anwendung von tomographischen 

Bildgebungsverfahren konnten sie Orbitale in Echtzeit abbilden. 

Anders als in späteren Experimenten waren hier Anregung und 

Abfrage der Dynamik nicht getrennt. Vielmehr wurde aus dem in 

einem Molekül erzeugten HHG-Spektrum auf den Ausgangszu-

stand der beteiligten Elektronen und ihre Dynamik während der 

externen Feldoszillation zurückgeschlossen. Weitere Experimen-

te folgten diesem Beispiel und inzwischen wird das gleiche Kon-

zept auch in Festkörpern angewandt, wo das 3-Schritt-Modell auf 

Elektronenbeschleunigung in Bandstrukturen übertragen werden 

kann und ebenfalls Attosekunden-Pulse erzeugt werden [9]. 

Flexibler bezüglich der Untersuchung ultraschneller Ladungsträ-

gerdynamik ist das klassische Anrege-Abfrage-Experiment, das 

auf der gezielten Manipulation von Molekülen oder Festkörpern 

durch zwei aufeinanderfolgende Laserpulse beruht. Zunächst 

wird das System durch einen intensiven Anregungspuls in einen 

angeregten Zustand versetzt. Anschließend folgt ein zeitlich ver-

zögerter Abfragepuls, der die Reaktion des Systems auf die An-

regung registriert. Die zeitliche Verzögerung zwischen den bei-

den Pulsen kann extrem kurz sein, im Femtosekundenbereich 

oder sogar darunter. Die Dauer der verwendeten Impulse limi-

tiert jedoch die Prozesse, die zeitlich aufgelöst werden können.

Anrege-Abfrage-Experimente, die Attosekunden-Impulse mit op- 

tischen Pulsen kombinieren, wurden bisher auf Gase, Flüssig-

keiten und Festkörper angewandt [10, 11]. Die durch den Atto-

sekunden-Impuls zu einem gewählten Zeitpunkt nach der An- 

regung emittierten Elektronen tragen eine Vielzahl an Informa-

tionen über den Zustand des untersuchten Systems in ihrem 

 k-Vektor, der kinetischen Energie und dem Spin. Die kinetischen 

Energien, die typischerweise in der Größenordnung von 10 bis 

100 eV liegen, sorgen dafür, dass die Methodik bei Anwendung 

geringe mittlere freie Weglänge in der Größenordnung von 1 nm 

stellt sicher, dass nur Elektronen den Detektor erreichen können, 

Diverse Experimente zu Emissionszeitverzögerungen aus Fest-

zeigen konnten, dass es eine Zeitverzögerung von etwa 100 Atto-

sekunden zwischen Photoelektronen aus dem 4f-Zustand von 

Wolfram und Leitungsbandzuständen gibt, die primär auf Propa-

gationseffekte im Material zurückzuführen sind [11]. Neuere Un-

tersuchungen z.B. in WSe2 konnten weitere Zeitverzögerungen 

zwischen verschiedenen Zuständen nachweisen, die nicht nur 

von der Propagation im Material abhängen, sondern von weite-

ren, subtileren Unterschieden in den Ausgangszuständen wie 

zum Beispiel dem Drehimpulszustand [12]. 

Abb. 2
Festkörpers wird zunächst so in einer Ultrahochvakuumumgebung präpariert, 

-
spielsweise im sichtbaren Spektralbereich liegt und wenige Femtosekunden 
kurz ist. Dieser regt die zu untersuchende Probe optisch an. Nach einer variab-
len Wartezeit fragt ein zweiter Puls mit hoher Photonenenergie und einer Dau-
er im Attosekunden-Bereich den momentanen Anregungszustand der Probe 
ab, indem er aus dieser Photoelektronen auslöst. Diese Elektronen tragen die 
Information über den dynamischen Zustand der Probe zum Zeitpunkt der opti-
schen Abfrage in sich, weshalb sie abschließend hinsichtlich ihres Emissions-
ortes, Impulses, der kinetischen Energie und/oder ihres Spins mittels eines 
Photoemissions-Elektronenmikroskops charakterisiert werden.

Der große Durchbruch zu räumlich hochaufgelösten Untersu-

chungen an heterogenen Systemen ist bisher ausgeblieben. 

Herausfordernd ist in diesem Bereich einerseits die Probenprä-

paration unter Vermeidung von Unreinheiten, die die elektroni-

schen oder strukturellen Eigenschaften der präparierten Ober-

Messaufbaus und die Datenerfassung über einen ausreichend 

langen Zeitraum, um das Messsignal mit hinreichender Statistik 

aufzunehmen.

Ein vielversprechender Ansatz zur Lösung insbesondere des 

letztgenannten Problems ist die Verwendung von kürzlich ent-
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wickelten Quellen von Attosekunden-Pulsen mit hohen Wieder-

holraten im Bereich hunderter kHz oder sogar MHz, um Mess-

zeiten zu verkürzen. Die eher geringen Pulsenergien typischer 

Systeme erforderten technische Entwicklungen [13], erlauben 

aber fundamental die Nutzung der gleichen Prozesse [14]. Da-

durch scheint sich nun eine Kombination mit der Photoemissi-

Bereich ideal geeignet ist, Photoelektronen nach der Emission 

durch einen Attosekunden-Impuls hinsichtlich ihres Emissi-

onsortes, ihres Impulses, ihrer kinetischen Energie und ihres 

Spins zu untersuchen (vgl. Abb. 2). 

Diese Kombination wird es in Zukunft ermöglichen, die Attose-

kunden-Spektroskopie als wertvolles Werkzeug zur Erforschung 

einzusetzen. Diese Erweiterung kann bedeutende Auswirkun-

gen auf die Nanowissenschaften und die Erforschung von 

nanoskaligen Materialien und Strukturen haben, indem bei-

spielsweise ultraschnelle Elektronentransfers, elektronische 

-

den könnten. Die aktuellen technischen Fortschritte und der 

immer breitere Einsatz von Attosekunden-Methoden stimmen 

zuversichtlich, dass diese Prozesse nicht mehr lange raumzeit-

lich unaufgelöst bleiben.

JV dankt seinen ehemaligen Kolleginnen und Kollegen von 

der Universität Lund, Schweden, seinen Mitarbeiterinnen und 

Mitarbeitern der Emmy-Noether-Gruppe Attosekundenmikros-

kopie an der Universität Oldenburg sowie der Deutschen For-

schungsgemeinschaft für die kontinuierliche Unterstützung.
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