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Kurzfassung

In dieser Arbeit werden neue Konzepte für Experimente der optimalen Kontrolle
molekularer Prozesse entwickelt, welche mittels Femtosekunden-Pulsformern und
problemangepassten evolutionären Strategien an kleinen Alkaliclustern umgesetzt
werden.

Mit einem Eingriff in die Funktion, die das
”
survival-of-the-fittest“ des evoluti-

onären Optimierungsalgorithmus regelt, wurden elektronische Übergänge zwischen
verschiedenen Schwingungszuständen des NaK-Dimers während einer dreiphotoni-
schen Ionisation sichtbar gemacht (

”
Pulse-Cleaning“), und das Experiment in den

allgemeinen Zusammenhang der Mehrzieloptimierung eingereiht. Des Weiteren wur-
de ein Verfahren zur Analyse von experimentellen Optimierungsverläufen vorgestellt,
welches physikalisch relevante Pulscharakteristika während des iterativ erfolgenden
Optimierungsprozesses aufzeichnet, und eine Statistik ermöglicht. Damit konnte am
Beispiel der isotopenselektiven Ionisierung von K2 die Priorität der spektralen ge-
genüber den zeitlichen Pulsmerkmalen untermauert werden.

Dem Problem des großen Suchraums von Pulsformern herstellbarer Lichtfelder
wurde mit einer Pulsparametrisierung begegnet. Diese setzt einen Pulszug aus Unter-
pulsen zusammen, welche mit den Parametern zeitliche Position, Chirps und Inten-
sität beschrieben werden. Ein Optimierungsalgorithmus, der solche Steuerparameter
anpasst, erlaubt es unter anderem, maßgeschneiderte Experimente durchzuführen.
Ein solcher wurde in einer ersten Anwendung dafür eingesetzt, Aufschluss über den
Zusammenhang von NaK-Ionenausbeute und minimal erforderlicher Pulskomple-
xität zu erhalten.

Die Steuerparameter konnten ebenfalls auf polarisationsgeformtes Licht ausge-
dehnt werden, welches mit Hilfe zweier neu entwickelter Pulsformeraufbauten herge-
stellt wird. Einer der beiden neuen Pulsformer, der zusätzlich zur Phase und Polari-
sation auch die Amplitude modulieren kann, wurde benutzt, um erste Experimente
mit parametrisch geformten Pulsen am NaK durchzuführen. Durch die nun dreidi-
mensionale Beeinflussung des elektrischen Feldes gelang es, molekulare Σ↔ Σ und
Σ↔ Π Übergänge im optimierten Feld nachzuvollziehen.

Die Eigenschaft des zweiten Aufbaus, das Lichtfeld durch die unabhängige Mo-
dulation zweier orthogonaler Komponenten beliebig zu formen, wurde schließlich
mittels parametrisch hergestellter Pulszüge veranschaulicht. Zuletzt konnten die
Konzepte Polarisationsmodulation und Mehrzieloptimierung in einem Algorithmus
zusammengefasst werden, der das Zurückrechnen einer dreidimensionalen Pulsstruk-
tur aus einer Kurvenschar von Kreuzkorrelationen und Spektren beherrscht.
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