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1. Einleitung 1

1. Einleitung

Die Entwicklung von Laserquellen intensiver ultrakurzer und durchstimmbarer Lichtimpulse
sowohl im ultravioletten (UV) und vakuum-ultravioletten (VUV) als auch im mittleren
infraroten (MIR) Spektralbereich ist fir zahlreiche Anwendungen von grof3er Bedeutung. Da
fs- oder ps-Lichtimpulse in diesen Spektralbereichen aufgrund eines fehlenden aktiven
Mediums und/oder fehlender Modenkopplungstechniken bisher nicht durch Laser erzeugt
werden konnen, ist man auf Frequenzumwandlung angewiesen. Die optisch parametrischen
Prozesse zweiter Ordnung wie Erzeugung der zweiten Harmonischen (SHG),
Summenfrequenzerzeugung (SFG), Differenzfrequenzerzeugung (DFG) sowie optisch
parametrische Generation und Verstarkung (OPG/OBAY nichtlineare optische Methoden

zur Frequenzkonversion, die in Festkorper-Materialien (Kristallen) realisiert werden kdnnen.
Im Vergleich zu einem Laser finden die oben erwahnten Prozesse ohne Besetzungsinversion
statt, sie sind instantan und deshalb intensitadtsabhangig. Die Umwandlungseffizienzen bei der
Frequenzkonversion sind dabei oft weit Uber 10 % und damit hoher als die Effizienz vieler
Laser. Speziell OPG und OPA bieten aul3erdem Abstimmbarkeit der Wellenlange, die mit
einem Laser nicht denkbar wére. Die instantane Natur der parametrischen Prozesse zweiter
Ordnung ist ein wichtiger Vorteil fur Anwendungen, da die erzeugten ultrakurzen
Lichtimpulse bei neuen Wellenlangen automatisch und ohne Jitter zu den urspringlichen
Lichtimpulsen zeitlich synchronisiert sind.

Untersuchungen der Dynamik photochemischer Reaktionen von Molekilen und Clustern im
UV- und VUV-Spektralbereich verschafft uns weitere Einblicke in molekulare
Wechselwirkungsmechanismen in angeregten Zustdnden. Zur Untersuchnung der schnellen
lonisations-, Fragmentations- sowie Dissoziationsprozesse in Molektlen und Clustern werden
ultrakurze Lichtimpulse bendtigt, da solche Prozesse oft auf dem fs-Zeitskala ablaufen. Die
Erzeugung abstimmbarer fs-Impulse in diesem Spektralbereich durch parametrische
Frequenzumwandlung erméglicht damit einen enormen Fortschritt fur die Untersuchung der
Reaktionsdynamik durch spektroskopische Methoden mit hoher zeitlicher Auflésung.

Der MIR-Spektralbereich ist fur verschiedene Anwendungen aus der Umwelt- und
Medizintechnik, wie z. B. zur Erfassung transienter chemischer Spezies, wichtig. In der

Materialforschung ist die Verflgbarkeit ultrakurzer Lichtimpulse eine Voraussetzung zur

" die Abkiirzungen OPG und OPA werden in dieser Arbeit sowohl fiir eine optisch parametrische Generation
bzw. Verstarkung als auch fur einen optisch parametrischen Generator bzw. Verstéarker verwendet.
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Charakterisierung nichtlinearer optischer Materialien und ultraschneller Bauelemente wie
Modulatoren und Detektoren fur das MIR. Weitere Anwendungen, wie das optische Radar
oder die ProzefRuberwachung sind in der Zukunft denkbar. Im Bereich der Forschung wie in
der zeitaufgeltsten Spektroskopie ermdoglicht die ultrakurze Impulsdauer Anregungs- und
AbtastmefRverfahren hdchster Zeitauflésung. Wellenlangen um 3 pm und etwas langer sind
vor allem fur die nichtlineare Spektroskopie zur Untersuchung von Schwingungen in
zahlreichen physikalischen, chemischen und biologischen Systemen von gro3er Bedeutung, da
die Grundschwingungsmoden der OH-, CH-, NH- und SH-Bindungen in diesem
Spektralbereich liegen. Da die Absorptionswirkungsquerschnitte der MIR-Ubergange generell
viel kleiner als die im sichtbaren (VIS) Bereich sind, wird hohe Einzelimpulsenergie, die nur
mit intensiven ultrakurzen Lichtimpulsen erzeugt werden kann, fur signifikante
Besetzungsanderungen bendtigt.

Neueste Entwicklungen nichtlinearer optischer Verfahren und Materialien im UV- und VUV-
Spektralbereich haben gezeigt, dal3 die ,all-solid-state” Losungen, die auf den
Nichtlinearitaten zweiter Ordnung in Kristallen basieren, eine bevorzugte Mdglichkeit bieten,
um ultrakurze Lichtimpulse unterhalb von 200 nm zu erzeugen. Nichtlineare Prozesse zweiter
Ordnung in optischen Kristallen ermdglichen im Vergleich zu nichtlinearen Prozessen hoherer
Ordnung in Gasen (wie z.B. nicht-resonante [GKS92] oder nah-resonante
[GGS94, TMM9O3, BQS95] Vierwellen-Differenzfrequenzerzeugung) nicht nur hoéhere
Effizienzen bei geringerem experimentellem Aufwand, sondern sie kdnnen auch zu extrem
niedrigen Energien skaliert werden und auf3erdem koénnen die zeitlichen und spektralen
Eigenschaften der erzeugten Lichtimpulse relativ zuverlassig vorausgesagt werden.

Bei friheren Aktivitaten zur Erzeugung von Sub-Pikosekunden Impulsen in nichtlinearen
Kristallen unterhalb von 200 nm stand hauptsachlich die Erzeugung von Seedimpulsen fir
den ArF-Laserverstarker bei niedriger Repetitionsrate (<10Hz) im Vordergrund
[SsS89, RKN92]. Diese Experimente wurden an Farbstofflasersystemen durchgefiihrt und die
Umwandlungseffizienzen waren hier sehr niedrig aufgrund nicht-phasenangepaliter
Frequenzkonversion und niedriger verfigbarer Energien der bei Frequenzumwandlung
beteiligten Impulse.

Die Situation hat sich aber seitdem durch kommerziell erhaltliche leistungsfahige fs-
Festkorperlasersysteme drastisch verbessert. Das meist verwendete fs-Festkorperlasersystem
basiert auf dem Ti:Saphir-Kristall. Besondere Eigenschaften dieses Kristalls sind sein breites

Emissionsspektrum und die fehlende Absorption von den angeregten Zustanden. Sein
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gesamter Emissionsbereich um 800 nm |&Rt sich zur Erzeugung von fs-Impulsen nutzen. Die
groBe spektrale Bandbreite bietet die  Moglichkeit, mittels verschiedener
Modensynchronisationsmethoden ultrakurze Lichtimpulse zu generieren. Je nach
Folgefrequenzen und Einzelimpulsenergien unterscheidet man bei den abstimmbaren fs-
Ti:Saphir-Laserquellen zwischen den hochrepetierenden Oszillatoren mit Repetitionsraten im
Bereich von 100 MHz und Verstarkersystemen, die bei einigen Hz bis zu 250 kHz laufen.

Die Erzeugung der vierten Harmonischen eines regenerativen fs-Ti:Saphir-Verstarkers bei
1 kHz in 3-BaB,O, (BBO), die Wellenlangen im Spektralbereich um 200 nm ermdglicht,
wurde erstmals im Jahr 1993 am Max-Born-Institut demonstriert [KRK96]. Die Wellenlange
lie3 sich dabei zwischen 200 nm und 189 nm variieren. Die bei 193.5 nm erzeugten fs-
Lichtimpulse wurden auch zum Seeden eines fs-ArF-Verstarkers verwendet [RK094].

Neben der Einsatzmdglichkeit der vierten Harmonischen eines z. B. mit 1 kHz getakteten
regenerativen Ti:Saphir-Verstarkers mit pJ-Energien fir Pump- und Abtast-Messungen zur
Untersuchung der Dynamik von lonisations- und Fragmentationsprozessen in Kkleinen
Molekilen und Clustern in der Gasphase [RFS96] werden auch hochrepetierende fs-
Lichtimpulse im gleichen Spektralbereich zur Untersuchung der Dynamik von Adsorbaten an
Metalloberflachen bendtigt. Die Kombination von kurzer Impulsdauer und angemessen hoher
Photonenenergie  erlaubt, durch Ein-Photonen-Prozesse Photoelektronen aus
Metalloberflachen zu entfernen. Im Vergleich zu den Mehr-Photonen-Prozessen, die bei
langwelligen Anregungsimpulsen stattfinden, reduziert sich die Zerstérungsgefahr der
Adsorbate, da bei Ein-Photonen-Prozessen weniger Energie im Laserimpuls nétig ist [JKE98].
Die kleine Einzelimpulsenergie bei dem hochrepetierenden fs-Lasersystem im Vergleich zu
einem Verstéarkersystem wird durch die hohe Repetitionsrate, welche hoher mittlerer Leistung
entspricht, kompensiert.

Die Wellenlange der vierten Harmonischen eines Ti:Saphir-Lasersystems ist durch die
Transmission und die Phasenanpal3barkeit des verwendeten Kristalls (BB&§.Dmsv
begrenzt. Eine Methode um noch kirzere Wellenlangen zu erreichen, ist die anschliel3ende
SFG mit einem Impuls im nahen infraroten (NIR) Spektralbereich. Die kiirzeste Wellenlange,
die mit solcher SFG in LifDs (LBO) bisher erreicht wurde, lag bei 172.3 nm [SRP94].

Der Einsatz ultrakurzer Lichtimpulse bei der Frequenzumwandlung kann zwar durch ihre
hohen Spitzenintensitdten zu grofRer Umwandlungseffizienz fiuihren, aber die wesentliche
Beschrankung der Wechselwirkungslénge ist in diesem Fall das zeitliche Auseinanderlaufen

der wechselwirkenden Lichtimpulse durch verschiedene Gruppengeschwindigkeiten in den
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nichtlinearen optischen Kristallen. Daher sollten speziell im fs-Regime nur kurze Kristalle
benutzt werden, wobei der Transparenzbereich der Kristalle bis zur auf3ersten VUV-Grenze
ausgenutzt und unerwiinschte nichtlineare Effekte hoherer Ordnungen minimiert werden
konnen.

Fir die Ausdehnung abstimmbarer ultrakurzer Lichtimpulse in den infraroten Spektralbereich
wurden in den letzten Jahren betrachtliche Fortschritte gemacht. Voraussetzung daftr war
wieder die rasche Entwicklung neuer fs- bzw. ps-Laserpumpquellen und neuer nichtlinear
optischer Materialien. Zum Beispiel wurden mit dem auf BBO basierten OPG bzw. OPA hohe
Umwandlungseffizienz bzw. >1pJ Impulsenergie erzielt, wobei ein fs-Ti:Saphir-
Verstarkersystem als Pumpquelle diente [PSK94]. Solche OPA’s bzw. OPG’s werden in
Verbindung mit SHG und SFG im VIS- und NIR-Spektralbereich betrieben und sind zur Zeit
als fs- oder ps-Version kommerziell erhéaltlich. Auch hier limitiert das zeitliche
Auseinanderlaufen der verschiedenen Impulse die Wechselwirkungslange und die erreichbare
Umwandlungseffizienz. Die Optimierung und Weiterentwicklung von OPG’s und OPA’s mit
dem Ziel, die Gruppengeschwindigkeiten anzupassen, erreichte durch die Erzeugung optischer
Lichtimpulse mit Impulsdauern unter 15fs [CND97, SKt98] den Ho6hepunkt. Die obere
Transparenzgrenze der verwendeten BBO-Kristalle limitiert leider die erreichbaren
Wellenlangen bis auf2.6 um. Anschlieende DFG konnte den Spektralbereich bis etwa
10 um abdecken [SPW94, RmS96, GbR98]. Die Ausgangsenergien betrugen aber wegen der
niedrigen Umwandlungseffizienz bei DFG maximal 100 nJ fur Repetionsraten im kHz-
Bereich.

Im Gegensatz zum NIR-Spektralbereich konnte im mittleren Infrarot fs-OPG bisher nicht
demonstriert werden. OPA'’s, die eine niedrigere Pumpschwelle besitzen, wurden in
verschiedenen Kiristallen [HCX95, PYN95, EWB97, GGH97, PNS97, PNf96, KjW96] im
Spektralbereich biss5 pm realisiert. Die direkte Erzeugung abstimmbarer Lichtimpulse
oberhalb von 5 pum ist durch das Pumpen mit einem fs- bzw. ps-Ti:Saphir-Verstarkersystem
auch mit OPA nicht mdglich, da die dort transparenten Materialien Zwei-Photonen-
Absorption zeigen, wenn sie um 800 nm gepumpt werden [HLZ93].

Hauptziel der vorliegenden Arbeit ist in erster Linie die Untersuchung von neuen
nichtlinearen Materialien und die Entwicklung neuartiger Schemata zur parametrischen
Erzeugung von fs-Lichtimpulsen im UV-Spektralbereich um 200nm, im VUV-
Spektralbereich weiter nach unten 60 nm und im MIR-Spektralbereich &0 um. Es

wird dabei viel Wert auf die Abstimmbarkeit und die gleichzeitige Verfugbarkeit von fs-
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Lichtimpulsen bei mehreren Wellenlangen gelegt, was wichtig fir Anwendungen ist.
Kompaktheit durch Verwendung von Festkdrper-Lasersystemen und kristallinen nichtlinearen
Materialien ist auch eine wichtige Anforderung fur die Zuverlassigkeit und
Reproduzierbarkeit.

Nach der Einleitung werden im zweiten Kapitel die theoretischen Grundlagen fur
parametrische Frequenzumwandlungsprozesse zweiter Ordnung dargestellt. Die gekoppelten
Wellengleichungen fur Drei-Photonen-Prozesse wie SFG, DFG und OPG/OPA werden aus
den Maxwell-Gleichungen hergeleitet. Die wichtigen Phasenanpassungsbedingungen zur
Frequenzumwandlung werden sowohl fur konventionelle doppelbrechende als auch fur
periodisch gepolte Kristalle erlautert. Viel Wert wird dabei auf die verwendeten Naherungen,
Konventionen und Begriffe gelegt. Vor allem werden die Besonderheiten fir
Frequenzumwandlung ultrakurzer Lichtimpulse, wie z.B. die Anpassung der
Gruppengeschwindigkeiten, ausfihrlich behandelt.

Im dritten Kapitel werden zwei Gruppen von Experimenten fir die Erzeugung abstimmbarer
fs-Lichtimpulse um 200 nm und im VUV-Spektralbereich vorgestellt. Zuerst wird die
Frequenzvervierfachung eines fs-Ti:Saphir-Oszillators durch SFG zwischen der dritten
Harmonischen und der Grundwelle untersucht und analysiert. Diese SFG ermdglicht es, fs-
Lichtimpulse unterhalb von 200 nm zu erzeugen, wahrend die direkte Verdopplung der
zweiten Harmonischen nur bis 204.8 nm moglich ist. Erstmals wird hier die generierte vierte
Harmonische sowohl zeitlich als auch spektral charakterisiert.

Um abstimmbare fs-Lichtimpulse weiter in den VUV-Spektralbereich zu transformieren, wird
SFG zwischen der vierten Harmonischen eines fs-Ti:Saphir-Verstarkers und dem NIR-Impuls
aus einem OPG in verschiedenen Kristallen durchgefiihrt. VUV-Materialien, zum Teil neu
entwickelt und zum ersten Mal in dieser Arbeit im fs-Regime eingesetzt, werden verglichen
und die erzeugten abstimmbaren VUV-Impulse bis 166 nm werden spektral charakterisiert.
Das vierte Kapitel ist dem MIR-Spektralbereich gewidmet. Hier werden sowohl verschiedene
Ausfiihrungen geseedeter OPA’s als auch OPG fur die Erzeugung abstimmbarer fs-
Lichtimpulse mit pJ-Einzelimpulsenergie im MIR-Spektralbereich bis 10 um dargestellt.
Zuerst werden OPA- und OPG-Experimente am fs-Ti:Saphir-Verstarkersystem beschrieben
und anschlielend OPA am fs-Cr:Forsterit-Regenerativverstarker. In beiden Fallen betragt die
Folgefrequenz 1 kHz.

Eine kollineare OPA-Ausflihrung mit einem ns-Laser als Seedquelle wird fir abstimmbare fs-

Lichtimpulserzeugung zwischen 2.9 und 3.9 pum eingesetzt. Die Auswahl des nichtlinearen
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Kristalls  erfolgt unter  Berlcksichtigung der  optimalen  Anpassung  der
Gruppengeschwindigkeiten beim Pumpen um 800 nm. Um die Laufzeitunterschiede zwischen
den wechselwirkenden Impulsen klein zu halten, wird hier auch die nichtkollineare
Wechselwirkung untersucht, welche durch Verlangerung der Wechselwirkungslange die
Erzeugung intensiverer und kirzerer MIR-Lichtimpulse erméglicht.

Auch die extrem niedrige mittlere bzw. Spitzenleistung einer gepulsten Laserdiode ist
ausreichend, um einen fs-OPA zu seeden und anschlieBend hohe Ausgangsenergien zu
produzieren. Die Abstimmbarkeit der generierten fs-Impulse lafldt sich in diesem Experiment
durch Anderung der Seedwellenlange (durch Temperaturabstimmung der Laserdiode)
unabhangig von der Pumpwellenlange erreichen.

Es wird weiter demonstriert, daf3 extrem kurze Lichtimpulse um 3 um, die nur einigen
optischen Perioden entsprechen, mit kurzen Proben erzeugt werden kdnnen. Hier dient als
Pumpquelle ein Multi-Pass-Ti:Saphir-Verstarkersystem bei 1 kHz.

In der vorliegenden Arbeit wird zum ersten Mal ein periodisch gepolter nichtlinearer Kristall
als OPA-Material verwendet, der die hdchste Umwandlungseffizienz beim Pumpen um
800 nm erlaubt.

Um abstimmbare fs-Lichtimpulse oberhalb von 5pm mit Ti:Saphir-Pumpquellen zu
erzeugen, wird in dieser Arbeit kaskadierte OPG realisiert. Hier werden nicht nur die optimale
Parameter fur die OPG untersucht, sondern auch wichtige Eigenschaften des verwendeten
Kristalls, wie nichtlineare Absorption und Kerr-Koeffizient, werden experimentell bestimmt.

Im letzten Abschnitt des vierten Kapitels wird erstmals ein fs-OPA, basierend auf einem
1 kHz Cr:Forsterit-Verstarkersystem demonstriert. Diese fs-Pumpquelle bietet sich als eine
Alternative im NIR-Spektralbereich bei 1.25 um an und ermdglicht damit, abstimmbare fs-
MIR-Lichtmpulse oberhalb von 5 pum direkt durch OPA zu erzeugen. Hier werden die
Eigenschaften der verwendeten Kristalle verglichen und die experimentell erzeugten fs-
Lichtimpulse bis 9 um zeitlich und spektral charakterisiert.

Zum Schluf? stellt das flinfte Kapitel eine kurze Zusammenfassung der in der vorliegenden

Arbeit erreichten Ergebnisse zusammen.
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2. Grundlagen nichtlinearer Frequenzumwandlungsprozesse

In den ersten Abschnitten dieses Kapitels werde ich mich auf die wichtigsten allgemeinen
Grundlagen fur parametrische Prozesse zweiter Ordnung beschrénken. Fir eine weitergehende
Behandlung der nichtlinearen Optik sei hier nur auf [Srl96, HjW84, Brw92] verwiesen. Die
Besonderheiten, die bei der Frequenzumwandlung ultrakurzer Lichtimpulse auftreten, werden

anschlielend im Abschnitt 2.6 diskutiert.
2.1. Nichtlineare Wechselwirkung von Licht mit Materie

Es ist allgemein bekannt, daf3 nichtlineare optische Effekte fur die Frequenzumwandlung

angewandt werden konnen. Die nichtlinearen Prozesse zweiter Ordnung sind die meist
verbreitete Methode. Auch die in der vorliegenden Arbeit zur Frequenzkonversion ultrakurzer

Lichtimpulse verwendeten SFG, DFG und OPG/OPA gehéren dazu.

In der klassischen Optik wird angenommen, dald ein linearer Zusammenhang zwischen dem
elektrischen FeldE und der davon im Medium induzierten Polarisat®nbesteht. Diese

Beziehung wird beschrieben (in SI-Einheiten) durch:

P=¢,x"E, 1) (2.

wobei ¢, die elektrische Feldkonstante ux@ die lineare Suszeptibilitét ist.

Bei hohen Intensitaten bzw. hohen Feldstarken des Lichtes, wie sie u.a. in

Ultrakurzpulslasern auftreten, verliert die obige lineare Beziehung ihre Gultigkeit, d.h. man
kommt in einen Bereich, fiir den der Zusammenhang EeReld und Polarisation durch
einen nichtlinearen AnteiP,, ergénzt werden muR.

Fur Felder, deren Feldstarke unterhalb der Zerstérungsschwelle des Mediums liegt, laf3t sich

die Polarisation als eine Taylor-Entwicklung nach d&nfeld schreiben. Die Polarisation
enthalt sowohl den linearen Term als auch die nichtlinearen hoéheren Ordnungen. In der
allgemeinen mathematischen Behandlung wird die Polarisation unter Vernachlassigung

raumlicher Dispersion beschrieben durch:
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PO=R()+R.()
=eof XV (GBI +eof [ X (it t,)E@)E(L)dtdt, 2.2)

t — ot —
reo[ [ X6 1t 1) BE)E(t) B t)dt it dt I

x? und x® sind die nichtlinearen Suszeptibilitaten zweiter und dritter Ordnung. Die
Suszeptibilitaten x* stellen Tensoren der (k+1)-ten Ordnung dar, die die

Vektorkomponenten des elektrischen FelBesit der PolarisationP verbinden.

Die integrale Form beschreibt den Einflul3 der elektrischen Felder zu friiheren Zeiten, wahrend
sich die obere Integralgrenzet aus der Tatsache, dal3 die Antwort des Mediums dem
Kausalitatsprinzip folgt, ergibt. Die Gedachtnisfunktion hangt im wesentlichen von den
eingestrahlten Frequenzen sowie den Ubergangsfrequenzen und Relaxationszeiten des

Mediums ab.

In der folgenden Betrachtung wird angenommen, daf} die Frequenzen der wechselwirkenden
Wellen nicht mit den Resonanzen des Mediums zusammenfallen und die zeitliche
Entwicklung der Polarisation (Antwort des Mediums) instantan dem elektrischen Feld folgt
(nichtresonante Wechselwirkung). Diese Annahme beinhaltet, daR das Medium verlustfrei
und dispersionsfrei ist. In diesem Fall kbnnen die Suszeptibilititen als konstant angesehen

werden. Die Polarisation laRt sich dann schreiben als:

P=R+R
= g,(X"E + XPEE+ x® EEE+ ) (2.3)

:Z_Ijn)

Bei Wechselwirkung intensiver Lichtwellen in nichtlinearen optischen Medien ohne
Inversionszentrum wie z. B. in doppelbrechenden Kristallen tret€h-Prozesse (,Drei-
Photonen-Prozesse”) als nichtlineare Effekte niedrigster Ordnung auf. Wahrend der
Ausbreitung von zwei monochromatischen Wellen der Frequenzend w, wird durch den
x(z)-ProzeB eine neue Welle bex erzeugt. Man spricht von SFG, weun durch die
Beziehungus=w,+w, mit der Konventiornw, <w,<w, (A\;>A\,>A;) gegeben ist. Die Erzeugung

der zweiten Harmonischen (SHG), die duegh2w, beschrieben wird, ist ein Spezialfall von

SFG (=w,). Wenn mit der gleichen Konvention zwei Wellen der Frequenzen
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wyundw, (bzw.w,) eingestrahlt werden und eine neue Wellg=w;—w, bzw. w,=w;-wy
erzeugt wird, spricht man von DFG.
Als OPG bezeichnet man den Prozel3, bei dem durch eine in das nichtlineare Medium

eingestrahlte intensive Pumpwelle b®j zwei neue Wellen bed, und w, (ldler- und
Signalwelle) erzeugt werden. Strahlt man zusatzlich zur Pumpwsgll@och eine der
entstehenden Wellem, oder w, in den Kiristall ein, spricht man von OPA. Von der

theoretischen Behandlung her gibt es allerdings keinen Unterschied zwischen DFG und
geseedeter OPA. Der wesentliche Unterschied zwischen DFG und OPA liegt in der

Verstarkung der zusatzlich zur Pumpwelle eingestrahlten Welleybdin Fall von DFG ist

diese Welle am Anfang und Ende des Kristalls nahezu gleich stark, d. h. die Verstarkung bei
w, liegt etwa bei 1, wahrend diese Verstarkung bei ungesattigter OPA leicht mehrere

GroéfRenordnungen erreichen kann. Aul3erdem ist die hochste eingestrahlte Leistung bei OPA

immer beiw,, wahrend dies bei DFG nicht zwingend der Fall ist.

Im Gegensatz zu OPA bendtigt ein OPG sehr hohe Pumpintensitaten, die nur mit kurzen
Impulsen (zwischen ns- und fs-Impulsdauer) erreichbar sind, oder/und einen Resonator. Im
letzteren Fall spricht man von einem optisch parametrischen Oszillator (OPO). Man
unterscheidet weiterhin zwischen cw- und ns-OPQ'’s, in denen die resonante Welle
(normalerweise beiwy,) wahrend des Pumpens mehrere Umlaufe macht, und ps- oder fs-
OPOQ's, fur die man eine hochrepetierende Pumpquelle, auf deren Lange die Resonatorlange
des OPOs genau angepaldt werden muf3, braucht. Dies wird dann synchron gepumpter OPO
(SPOPO) genannt.

2.2. Gekoppelte Wellengleichungen fur Drei-Photonen Prozesse

Die Theorie der nichtlinearen optischen Ph&dnomene basiert grundsatzlich auf den Maxwell-
Gleichungen. Aus diesen Gleichungen kann die folgende Wellengleichung zur Beschreibung
der Ausbreitung der elektromagnetischen Welle in einem nicht leitenden und nicht

magnetischen Medium hergeleitet werden:

- 1 0% 1 0°P
rotrotE +—-— = - — (2.4)
c? at? g,c° ot’
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Hier ist ¢ die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum. Durch Umstellung unter Beriicksichtigung

von (2.3) erhélt man:

. 10°E_ 1 0°R _ 1 R, 25)
c® at> g, 0 at? g,0° ot°

Das reelle elektrische Fel@E wird haufig durch die Uberlagerung wechselwirkender
guasimonochromatischer und quasiebener Wellen dargestellt. Das Gesamtfeld a3t sich dann

schreiben als:

E(F,t) = Z Z T,1) expi(k F- w t)]+ c.c.
" " ) 2.6
Z E(w,)e™" +cc=) Aw, )& e 1+ ¢ ¢ (2.0)

n

Mit dieser Darstellung werden auch die in Raum und Zeit langsam veranderlichen komplexen

Amplituden A (F,t)=A(w,) (langsam verglichen mit den schnell oszilierenden
Exponenten) eingeflhrt. c.c. bedeutet das Komplex-KonjugiEpte[mit k, =w,n(w,)/c]

sind die Wellenvektoren bei den Tréagerfrequenagnin E(w,) und A(w,) ist w, als

Parameter und nicht als Argument zu verstehen.

Die induzierte Polarisation ist auch eine reelle Gré3e und wird in analoger Weise dargestellt:

(T, =S B (T, )explk, - wb]+c.c.

=y Plw,)e“" + cc (2.7

Die Komponenten des Tensors dritter Ordnungy (w, +w,,w,,®,) Wwerden als
Konstanten der Proportionalitdt zwischen den kartesischen Komponenten ijk der

PolarisationP® und dem Produkt der FeldamplitudBfw, ) definiert:

(2)(0) T )_SOZ Eji)(w +(L) n’wm)Ej(wn)Ek(wm) (28)

(mn)
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Die Summierung (m,n) bedeutet, daf} +w, dabei konstant bleiben soll, obwotl, und

w,, variiert werden.

Wird das gesamte Feld in verschiedene Frequenzkomponenten entwickelt, besteht die
nichtlineare Polarisation zweiter Ordnung aus mehreren Termen, die bei verschieden
kombinierten Frequenzen oszillieren. Wenn das gesamte elektrische Feld beispielsweise aus
zwei Wellen mitoy und wp besteht, hat die nichtlineare Polarisation zweiter Ordnung
verschiedene Terme bei w2 2wy, w+uy, wi—oy und Null ~ (optisches  Gleichfeld).
X?(w, +w,,w,,w,) wrd dann oft als X?(-w, w, w,) oder x?(w,=w,+w,)
bezeichnet.

Fur den Fallus=wy+uy (SFG) ergibt sich die i-te kartesische Komponente der komplexen

Polarisationsamplitude aus:

Pi(Z)(wa) = EODZ Xi(ji)(_w3; W, W,) E (0,) K (w,) (2.9)

mit D = 1 flroy = wp

=2 flry Z wy

Hier wurde die intrinsische Permutationssymmetrie benutzt, um die Summierung tber (m,n)

durchzufiihren. Diese Permutationssymmetrie besagt, dafl} die nichtlineare Polarisation

X (w, +w,,w,,w,) bei Vertauschung des Indizespaars j,n und k,m unverandert bleiben

muf3. Es handelt sich hier um eine allgemein gultige Grundeigenschaft der nichtlinearen
Suszeptibilitdten, die aus deren Definition (2.8) leicht nachvollziehbar ist.

Die Annahme eines verlustfreien Mediums fihrt mit (2.9) zu reedi@rKomponenten und

zu der sogenannten vollen Permutationssymmetrie: alle drei Frequenzen koénnen also
vertauscht werden, wenn die entsprechenden kartesischen Indizes gleichzeitig umgetauscht
werden. Die angenommene instantane Antwort des Mediums (nichtresonante
Wechselwirkung) fuhrt weiterhin zur  Frequenzunabhangigkeit )@‘@FKomponenten
(,Kleinmann-Symmetrie®). Sie beschreibt, daf} die Indizes ijk unter den bisherigen Annahmen

ohne jegliche Permutationen der Frequenzen ohne weiteres ausgetauscht werden kénnen.
In der Praxis wird wegen der intrinsischen Symmetrie anstellexﬁiésTensors haufig der

reduzierte g-Tensor verwendet. Er ergibt sich aus dem Tengoddr durch:
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1
dy =5 X (2.10)

definiert ist. Bei den Indizes entspricht i=1 der X-Achse, i=2 der Y- und i=3 der Z-Achse,
wobei die X-, Y- und Z-Achsen die dielektrischen Hauptachsen des Mediums (des Kristalls)
bezeichnen. Die intrinsische Symmetrie erlagbtdairch ¢ zu ersetzen, wo I=1 fur XX, 2 fur

YY, 3 fiir ZZ, 4 fur YZ €ZY), 5 fur XZ (=ZX) und 6 fiir XY €YX) steht. Die Gesamtzahl

der Komponenten des Nichtlinearitatstensoysisd 18. Sie lassen sich weiter durch die
Kleinmann-Symmetrie auf 10 reduzieren. Jede weitere Symmetrie des Mediums reduziert die
Anzahl der nichtverschwindenden und voneinander unabhangigéongbonenten weiter.

Im allgemeinen wird der nichtlineare Koeffizienjy dozw. d¢ eines optischen Kristalls bei
einer bestimmten Wellenlange bestimmt und ist aufgrund der Dispersion abhangig von der
Wellenlange. Um die GrofRenordnung der Nichtlinearitat in einem breiten Spektralbereich
vorhersagen zu kdnnen, wird die sogenannte ,Miller'sche Regel“ [Mrc64] verwendet. Nach
dieser Regel hangt der nichtlineare Koeffizient nur von einem frequenzunabhangigen Tensor
dritter Ordnung Ajx und den linearen Suszeptibilitaten, die die Frequenzabhangigkeit

enthalten, ab. Er ist gegeben durch:
Oy (03, 0,,005) = By XD (@)X V(@)X P(@4)  mit  xPa) = () - 1 (2.11)

wobei Ay fur alle Kristalle ohne Inversionszentrum eine nahezu konstante Grof3e
(= 0.3 pm/V [BCd90]) ist. Diese Relation wird haufig zur Abschéatzung der nichtlinearen
Koeffizienten eines Kristalls fur gewtinschte Wellenlangen verwendet.

Fir die Vereinfachung der Wellengleichung wird weiter angenommen, daf3 die Wellen sich in
z-Richtung ausbreitenR(j = k,z), wodurch die Anderung des Feldes in x- und y-Richtung
vernachlassigt werden kann. Eine weitere Vereinfachung ergibt sich durch die Naherung der
langsam veranderlichen Amplituden, die besagt, dal3 sich die komplexe Einhillende tber die

rdumliche bzw. zeitliche Periode des Feldes in Betrag und Phase sehr langsam &ndert. Es gilt

daher:
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2

<<
62

— A . (z,1) A M(zZ,1) <<

0 -
k,—A,(z,t
At

w i/Sn(z,t)‘ (2.12)

Ahnliche Beziehungen gelten analog fiir die langsam veranderliche komplexe Amplitude der
Polarisation. Damit [4R3t sich die Wellengleichung zweiter Ordnung (2.5) auf eine
Wellengleichung erster Ordnung reduzieren.

Zur besseren Ubersichtlichkeit wird vorerst auch die Doppelbrechung vernachlassigt und die
Skalarenndherung verwendet, d. R(z&t) werden weiter die entsprechenden Komponenten (x
oder y) der linear polarisierten Feldar (z,t) darstellen. Das Laborsystem xyz ist nicht mit
dem Kristallachsensystem XYZ zu verwechseln.

Die Verwendung der bisher erwahnten Annahmen fuhrt schlieBlich zu den gekoppelten
Grundgleichungen, die das zeitliche wund raumliche Verhalten der miteinander
wechselwirkenden Felder bei Drei-Photonen-Prozessen darstellen. Im Fallex(%n
Frequenzumwandlungsprozessen mit kollinearer Ausbreitung der wechselwirkenden Wellen

lassen sich die gekoppelten Wellengleichungen wie folgt darstellen:

a 2001 eff —iAkz
+—— z,t A.(z DA (z,t) e
e @ =T ALz DAL 2,
6 0 szdﬁ —iAkz
B_+ zt)=i—2—<" A (z,1)A.(z,t) e 2.13
Dz CatD2() n2c s(Z, DAL (z,1) (2.13)
6 n 6 dff iAkz
z,t —=2 A (z,)A,(z,t) e
[ﬁB_zcat (@0 == AR DAY

wobei c/n, die zugehorigen Phasengeschwindigkeiten mit den Brechungsindizes der Felder
n,=n(wx) sind. Die Brechungsindizes nA)(fur die optischen Kristalle lassen sich mit den
entsprechenden Sellmeier-Gleichungen unter Berilicksichtigung der Polarisation berechnen.
derr ist eine skalare Grof3e, die aus der Summierung Uber jkirbzw. | (in d) resultiert.

Ihre Einfuhrung ist nur bei fixierten Ausbreitungs- und Polarisationsrichtungen mdglich, da
hier noch der Ubergang von XYZ zu xyz berticksichtigt wird. Explizite Formeln diifid

die verschiedenen Kristallklassen, die von der Kristallsymmetrie abh&ngig sind, sind in
[DGN97] zu finden.

Die physikalische Grof3ék in (2.13) beschreibt die Phasenfehlanpassung zwischen der
treibenden Polarisation und der erzeugten Welle und wird bei kollinearer Wechselwirkung

durch Ak=k;+k,—k3 definiert. Ak=0 bedeutet, dal’ die erzeugte Welle (z. B. bei SFG) mit der
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nichtlinearen Polarisation in einer festen Phasenbeziehung bleibt. In diesem Fall nimmt die
Amplitude As bzw. die Intensitat mit z linear bzw. quadratisch zu, wenn man Kkleine
Umwandlungseffizienz, also konstante FeldeuAd A (,fixed-field“-Fall) annimmit.

Die perfekte Phasenanpassulig=0 lal3t sich aber in der Realitat aufgrund der Dispersion
nicht ohne weiteres erfillen. Im stationaren ,fixed-field“-Fall ist die Amplitude bei der
Summenfrequenas am Ausgang des nichtlinearen Mediums (z=L) durch die Integration der

dritten Gleichung von (2.13) (ohne den Tadf#t) von z=0 bis z=L gegeben:

2w3deffA1(Z = O)AZ(Z = O) L e _ 2.1)3deﬁAl( QA 2( QEbiAkL _ ﬂ
NsC [edz= n,C Ha 0 @9

0

A,(z=L)=i

Die Intensitaten der Felder n kdnnen uber die zugehoérigen Amplitugldargestellt werden
durch:

1,(2) = 26,n,dA (2) (2.15)
Mit (2.14) und (2.15) erhalt man fur die Intensitat dgi

8‘°.Om§d§ﬁ|A1(0)|2|A2(o)|2 e _1|2

(L) = n,c | Ak (2.10)
it [ < QO SIPOLID) L

Die Umwandlungseffizienz ist definiert durch:

. = la(L) _ 80 L1,(0) o FAKL [ (2.17)

©L0)  eennnd% 020

Die Umwandlungseffizienz ist bezogen auf die schwachere Intensitdt der beiden
eingestrahlten Wellen, d. h. in (2.17) wurd@®)<<I,(0) angenommen. Wenn die Intensitaten
der einfallenden wechselwirkenden Wellen nahezu gleich sind, wird die Effizienz bestimmt
durch:
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= RO (2.18)
1,(0)1,(0)

Die sind(AkL/2)-Abhangigkeit in (2.17) reflektiert den EinfluR der unterschiedlichen
Phasengeschwindigkeiten der wechselwirkenden Wellen. Die Bandbreite der
Phasenanpassung (FWHM) wird in dieser Naherung durch die Stellen, bei denen?die sinc

Funktion den Wert 0.5 besitzt, also:
Ak = 0.8861 [ (2.19)

definiert. Die Halfte der Entfernung, bei der die Funktion %ikid_/2) auf Null abfallt, wird

als Kohéarenzlangec,L(mit L, =1t/ Ak) bezeichnet. Sie bedeutet die maximal zulassige
Lange, in der die neue gewilnschte Frequenz durch die Wechselwirkung der zwei
eingestrahlten Wellen z. B. bei SFG erzeugt wird. Die Energie der erzeugten Welle erreicht
den maximalen Wert und danach kehrt sich das Vorzeichen der Amplituden&nderung
aufgrund der verénderten Phasenlage (Phasenverschiebungdurch die verschiedenen
Phasengeschwindigkeiten im Medium um, und die Energie der erzeugten Welle wird
rickgewandelt. Nach 2Lfallt die Energie der erzeugten Welle auf Null zurtick. Folglich
flie3t die Energie zwischen den wechselwirkenden Wellen innerhalb jeder Koharenzlange hin
und zurlck, d.h. man hat tGber die Gesamtlange des Kristalls ein oszillatorisches Verhalten.
Wenn spezielle Mallnhahmen zur Phasenanpassung getroffen werden, wie sie in folgenden
Abschnitten ausfuhrlich diskutiert werden, kann die Umwandlungked erheblich werden.

Dann ist die ,fixed-field“-Naherung nicht mehr gultig. Fir ebene Wellen lassen sich trotzdem
analytische Formeln fir die Umwandlungseffizienz ableiten [Srl96]. Im einfachsten Fall von

SHG @=wy) kann die Effizienz durch:

I,(L) oL g . 1 |2e,n’n,0\3
=22 —tanf—[ mitL, = 2.20
M- 1,0) A 0 ™M T g T o (2.20)

als sogenannte nichtlineare Wechselwirkungsléange, dargestellt werden. Mit perfekt

phasenangepaldter SHG erreicht man beiL=ine Effizienzne=58 %.
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Zum Vergleich mit SFG wird in folgender OPA in der stationaren ,fixed-field“-Naherung
betrachtet. Der Hauptunterschied zwischen SFG und OPA liegt darin, dal3 es sich im ersten
Fall um die Energielibertragung von den zwei eingestrahlten Wellen zur erzeugtenoyVelle
handelt, wahrend OPA ein Verstarkungsprozel ist. Es werden bei OPA z. B. eine intensive
Pumpwellew; und eine schwache Signalwellg in einen nichtlinearen Kristall eingestrahilt.
Dabei wird die Signalwelle verstarkt und eine neue Idlerwelle bei der Differenzfrequenz
wi=wz—wy erzeugt. In diesem Prozel ist es nicht mdglich, die Entwicklung der Signal- oder
Idlerwelle einzeln zu beschreiben. Man mul3 die Kopplung zwischen den beiden Wellen
betrachten.

Aus den Losungen der gekoppelten Gleichungen (2.13) in der ,fixed-field“-Naherung
[13(2)=15(0)] ist ersichtlich, daf} die Verstarkung der Signal- und Idlerwelle exponentiell

ansteigt. Die Ausgangsintensitaten sind gegeben durch:

_ Wy o
1,(z) =1,(0) o, sinh” @z ) (2.21)

1,(z) =1,(0)coslt ¢z )

Hier ist g durch @[ ¢ —(A k2)°]"? definiert und g bezeichnet den parametrischen
Verstarkungskoeffizienten bei perfekter Phasenanpassung mit
9, = 2V2md 4 [1 { 9/ e,cn,n,nA A ]¥2. Dieser Koeffizient ist mit der entsprechenden

nichtlinearen Wechselwirkungslangg, Lilber g=(Ln.)™* verbunden.

Fiir gz>>1 ergibt sich aus (2.21) nach Entwicklung der%Bahktion:
Go = 12(2)/12(0) = 0.25exp(29z) (2.22)

fur die parametrische Verstarkung der Signalwelle.
Die maximale parametrische Verstarkung wird Ale=0 erreicht. Die Phasenfehlanpassung
Ak, fur die die Verstarkung auf die Héalfte des maximalen Wertes féllt, ergibt sich aus

folgender Beziehung:

1_expQRlo; - Ak /27 ]"%L)
2 exp@g,L )

(2.23)
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also,

2
Ak = 2@%@ (2.24)

Fur L>Ly. erwartet man aber starke Energielbertragung zwischen den wechselwirkenden
Wellen und der Abbau der Pumpintensitdt muf3 beriicksichtigt werden. Die obigen
Beziehungen verlieren daher ihre Giltigkeit Die Ldsungen der gekoppelten
Differentialgleichungen (2.13) mifAk=0 und }(0)=0 sind in diesem Fall n&herungsweise
durch Jacobi'sche elliptische Funktion (sn) gegeben [ZHS95].

Es ist an dieser Stelle zu bemerken, dal3 OPG’s im Gegensatz zu OPA’s nicht mit (2.13)
beschrieben werden konnen, da in diesem Fa(D)AA,(0)=0 ist. In OPG’s wird der
parametrische Prozel3 durch die spontane parametrische Fluoreszenz, also einen
quantenmechanischer Effekt, initiiert, der in (2.13) nicht enthalten ist. Deshalb bendtigen
OPG’s generell hbhere Pumpintensitaten als OPA’s. Trotzdem werden die Gleichungen (2.13)
auch oft zur Simulation von OPG'’s benutzt, indem man annimmt, daf3 eine extrem schwache

Welle beiw, (oderwy) vorhanden ist.
2.3. Phasenanpassung in doppelbrechenden nichtlinearen Kristallen

Die Phasenanpassung kann entweder kollinear (skalare Phasenanpassung) oder nichtkollinear
(vektorielle Phasenanpassung) erreicht werden. Fur die kollineare Drei-Wellen-

Wechselwirkung wird die Phasenanpassung beschrieben durch:
k=k +k oder 3Nz = wpny + (2.25)

In isotropen sowie anisotropen Kristallen ist die Beziehung (2.25) mit gleich polarisierten
wechselwirkenden Wellen aufgrund der normalen Dispersion nicht erfillbar. Die
Phasenanpassungsbedingung kann nur bei anisotropen Kristallen durch Wechselwirkung
verschieden polarisierter Wellen erfillt werden.

In dieser Arbeit wird die Phasenanpassung in doppelbrechenden Kristallen hauptsachlich

durch Selektion der Ausbreitungsrichtung z in bezug auf das XYZ Koordinatensystem
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realisiert. Bei fixierter Ausbreitungsrichtung kann die Phasenanpassung aber auch durch

Anderung der Temperatur erreicht werden.

2.3.1. Einachsige Kristalle

In einachsigen Kristallen gibt es eine Vorzugsrichtung, die optische Achse genannt wird. Die

Ebene, die von der optischen Achse (Z-Achse) und #eXrektor gebildet wird, wird als
Hauptebene bezeichnet. DietVektor weist dabei in Richtung der Ausbreitung der Welle (z).

Der senkrecht zur Hauptebene polarisierte Strahl heifl3t ordentlicher Strahl (o-Strahl), wahrend
der als auRerordentlicher Strahl (e-Strahl) bezeichnete Strahl in der Hauptebene polarisiert ist.
Der Brechungsindex,rvom o-Strahl hangt im Gegensatz zu dem vom e-Strahl nicht von der
Ausbreitungsrichtung ab. Die Differenz der Brechungsindizes fir den ordentlichen und den
aul3erordentlichen Strahl bezeichnet man als Doppelbredhungie verschwindet entlang

der optischen Achse Z und ist maximal senkrecht zu dieser Achse. Der Brechungsindex der
aul3erordentlichen Welle laf3t sich generell als Funktion des polaren Wenkedschen der
optischen Achse Z und dektVektor darstellen. Er hangt nicht vom azimuthalen Wirgkel

der den Winkel zwischen der Projektion ded/ektors auf der XY-Ebene und der X-Achse
bezeichnet, alh beeinfluRt daher nur.g

Der Brechungsindex der auBerordentlichen Wef{8)daRt sich durch folgende Gleichung
bestimmen [DGN97]:

1+tan’0
1+ %é tan’ 0

wobei n, und R=n%(90°) die Hauptwerte sind. Ein Kristall ist optisch negativ, wepmdgilt

n®(@)=n, (2.26)

und optisch positiv, wennAne.
Eine wichtige Grol3e, die die Konversionseffizienz bei nichtlinearen Prozessen beeinfluf3t, ist
der sogenannte ,Doppelbrechungs-“ bzw. ,Walk-off-Winkefl. Wenn sich ein

aul3erordentlicher Strahl in einem einachsigen Kristall ausbreitet, stimmen die Richtungen des
Energieflusses M, Poynting-Vektor“) und des R/ektors im allgemeinen nicht tiberein. Der

Winkel p zwischen dem RKvektor und dem Vektor V&t fiir einachsige Kristalle gegeben
durch:
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U
pO)== arctan%;ig tan6+ 6 (2.27)
e 5

wobei das obere Vorzeichen in der Gleichung sich auf einen optisch negativen Kristall bezieht

und das untere auf einen optisch positiven. Fur optisch negative Kristalle ist die Abweichung

von V zu gréRerem und fiir optisch positive Kristalle zu kleinerem polaren Winkel gegeniiber

K.

Reale Strahlen werden sehr oft als Gaul3’'sche Blndel betrachtet, wobei die radiale Verteilung

durch w2 = w[l+( Z g)*]"? beschrieben wird. w(z) ist der Radius faRadius) des
Bundels, w= w(0) die Taille und z= m @/ A die sogenannte Rayleigh-Lange. Wenn ein
derartiger Strahl in der Luft auf den Kristall fokussiert wird, laufendx€l die o- und e-
Strahlen nach einer Langd :J_TnNoltanp, die raumliche Walk-off-Ldnge oder

Aperturlange genannt wird, auseinander. Dieser unerwiinschte Effekt ist bei stark fokussierten
Strahlen und langeren Kristallen deutlicher ausgepragt.

Um die Phasenanpassung fur Drei-Wellen-Prozesse erreichen zu kénnen, werden verschieden
polarisierte Wellen verwendet. Die Phasenanpassung ist durch sogenannte Typ |- oder Typ II-
Wechselwirkung moglich. Wenn die zwei Wellen bei den kleineren Frequemzand wy,

gleiche Polarisation besitzen und die dritte Welledyedazu senkrecht polarisiert ist, dann
spricht man von der Typ I-Phasenanpassung. So wird z. B. bei SFG in einem optisch
negativen Kristall durch die Wechselwirkung der zwei eingestrahlten ordentlichen Strahlen
ein aulRerordentlicher Strahl erzeugt (ooe-Phasenanpassung) und in optisch positiven
Kristallen entstehnt ein ordentlicher Strahl durch die Wechselwirkung von zwei
aul3erordentlichen (eeo-Phasenanpassung). Die gleiche Konvention gilt genauso fiir DFG oder
OPA, wobei die Reihenfolge der Polarisation (0,e) imRigA,>A3 folgt.

Fiar die kollineare Typ l-ooe-Phasenanpassung in einachsigen Kristallen gilt die folgende

Beziehung:
Ny + Ny, = N5(Bpy)  oder ky, +k, =kg(8py) (2.28)

wobeiBpy der Phasenanpassungswinkel ist.
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Diese Art der Phasenanpassung in einem negativ einachsigen Kristall wird in Abb. 2.1
schematisch dargestellt. Hier wird die Phasenanpassungsrichtung mit einer Gerade durch den
Schnittpunkt A zwischen dem Kreis, der dem Wert voathg, entspricht, und der
Ellipse k40) verdeutlicht.

Unter Typ ll-Phasenanpassung versteht man, wenn die zwei Wellen bei den niedrigeren
Frequenzernwy; und w, zueinander senkrecht polarisiert sind. In einem optisch negativen
Kristall bedeutet dies eoe-Wechselwirkung oder oee-Wechselwirkung. In einem positiven
Kristall hat man dagegen oeo- bzw. eoo-(Typ IlI)-Wechselwirkung.

Der Phasenanpassungswiniég|, 1&Rt sich durch die Sellmeier-Gleichungen fig(Ah und

ng(A) mit Hilfe der Formel (2.26) berechnen.

Z A

Abb. 2.1: Kollineare Typ |-ooe-Phasenanpassung in einem negativ einachsigen Kristall, dargestellt in
der XZ-Ebene.

Eine andere Moglichkeit der Phasenanpassung ist durch Temperaturdnderung von Kristallen,
in denen die ordentliche und auf3erordentliche Brechzahlen stark und unterschiedlich von der
Temperatur beeinfluRt werden, gegeben. Der Phasenanpassungswinkel kann dann z. B. bei
SFG mit gegebenenys in einem Spektralbereich flwy, bzw. «» (und nicht nur fir zwei

fixierte Werte)0pv=90° betragen. Diese Art der Phasenanpassung nennt man nichtkritische
Phasenanpassung, wahrend die Phasenanpassubg,#80° als kritische Phasenanpassung

bezeichnet wird. Bei nichtkritischer Phasenanpassung ist der Doppelbrechungpvgieket
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Null, d. h. man kann sehr lange Kristalle verwenden um hohe Umwandlungsraten zu
erreichen.

Neben der bisher betrachteten kollinearen Wechselwirkung kann die Phasenanpassung auch
nichtkollinear (vektoriell) erreicht werden. Der raumliche Walk-off-Effekt 1al3t sich auf diese
Weise beeinflussen (z. B. laf3t sich verlangern) und die Trennung der wechselwirkenden
Wellen ist im Vergleich mit kollinearer Phasenanpassung viel einfacher durch rein
geometrische Anordungen, ohne optische Filter oder dichroitische Spiegel mdglich.

In Abb. 2.2 werden die Ausbreitungsrichtungen der wechselwirkenden Wellen im negativ
einachsigen Typ I-Kristall (ooe-Wechselwirkung) schematisch dargestellt. Der Straki bei

hat eine aufRerordentliche Polarisation und der Phasenanpassung$wiskelefiniert als
Winkel zwischen dem Wellenvektde, und der optischen Achse Z. In Abb. 2.2 ist nur der

Fall gezeigt, bei dem sich die Welle log@iunter einem Winkel &ausbreitet. Im umgekehrten

Fall bedeutet es nach den in der Abbildung eingefiihrten Konventionen, daf sowohl der

interne WinkelB zwischen den Wellenvektorek, und k, als auch der interne Winke

zwischenk, und k, negative Vorzeichen besitzen.

Abb. 2.2: Orientierungen von Wellenvektorek  und EnergiequBvektoren\7 bei einer
nichtkollinearen ooe-Typ I-Phasenanpassung in einem negativ einachsigen If«{s(lmid RZ liegen

in der Hauptebene. 3 ist der Winkel zwiscH%y und RZ unda zwischenRl und Es. Hier werden
die Konventionen fir die Winkek und (3 eingefuihrt, so daf3 sie positiv sind, wenn der Winkel
zwischen derriz2 -Vektor und der optischen Achse Z kleiner als der Phasenanpassung®atkel
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Die vektorielle Gleichung der Phasenanpassukgz=k,+k, dient als Basis fir die

Berechnung des Phasenanpassungswirtkdle einen gegebenen Wink@l aus einfachen

geometrischen Betrachtungen:

2 _ 2 2 e
(ko)™ = K2 + K% =2k ok 4 COSB ci e e NG, | NSO, (2.20)
ol 1 Npg2 y Ne3 .
(koo)” = K2 + K% = 2k 4k g cOST c c c
Mit y=ux/ws erhalt man:
2 2 0 mi]2
()" =[@-v)ng] +[re(®)] - 2n,, rE(©)(1- y) cosB (2.30)

Hier ist rg(0) durch (2.26) definiert. Aus (2.30) laft sich bei einem bestimriteter

Phasenanpassungswinkaberechnen. Mit diesem Wink8lkann man nun den Winkal aus

folgender Gleichung [s. (2.29)] erhalten:

[@-v)n,,]" = (yna)? +[rE(®)]" - 2y, ri(8)(1- y) cosa (2.31)

Die Gl. (2.30) ist im Bezug ay symmetrisch und daher fiihrt die Anderung des Vorzeichens

von 3 zur Anderung des Vorzeichens verbei gleichem PhasenanpassungswiBkel

2.3.2. Zweiachsige Kristalle

Fir die zweiachsigen Kristalle stellt die Abhangigkeit der Brechungsindizes von
Ausbreitungsrichtung und Polarisation des Lichtes eine kompliziertere Funktion als die flr
einachsige Kristalle dar. Ahnlich wie in einachsigen Kristallen ist die Ausbreitung der
Lichtwelle durch den polaren WinkeB und den azimuthalend definiert. Die
Brechungsindizes werden hier in Bezug auf die X-, Y- und Z-Hauptachsen angegeben und es
gibt drei wellenlangenabhangige Sellmeier-Gleichungen fir die Berechnung der
Brechungsindizes xp ny und r» (Hauptwerte bei Ausbreitung entlang der entsprechenden
Achse), statt zwei furgund n wie bei einachsigen Kristallen.

Fir die Lichtausbreitung entlang der optischen Achsen ist der Brechungsindex unabh&ngig

von der Polarisation. In optisch zweiachsigen Kristallen existieren, wie der Name schon sagt,
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zwei optische Achsen, die nach Konvention in der XZ-Ebene liegen. Daraus folgt, dafi
entweder p<ny<nz oder >ny>n; erflllt ist. Die optischen Achsen bilden mit der Z-Achse

jeweils einen Winkebz, der bei p<ny<n; durch die folgende Gleichung beschrieben wird:

Esz 2.32
0 (2.32)

: n, nZ
sing, = _%niz
X

Die optischen Achsen liegen symmetrisch zur Z-Achse, was mittels der Abb. 2.3 verdeutlicht

wird.

v

Abb. 2.3: Darstellung der Wellenausbreitung fur einen zweiachsigen Kristall

In den Hauptebenen XY, XZ oder YZ sind zweiachsige Kristalle &hnlich wie einachsige zu
betrachten und eine analytische Behandlung ist mdglich. Zum besseren Verstandnis wird ein
zweiachsiger Kristall mit yxny<nz, z. B. in der XY-Ebene mit einem negativ einachsigen

Kristall [s. (2.26)] verglichen, wobeinn; gilt und rf(¢) ahnlicherweise gegeben ist durch:

ne(4) =n, b+ tarce)” (2.33)

0 % 4"
A+ HCHtan® ¢0
B M« &

Fur die Bestimmung des Walk-off-Winkels in den Hauptebenen laldt sich die Relation (2.27)

fur einachsige Kristalle als erste Naherung verwenden. Eine detaillierte Beschreibung der
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weiteren moglichen Phasenanpassungsfalle in den Hauptebenen von zweiachsigen Kristallen
findet man in [DGN97].

Es sei bemerkt, dald man alle mdglichen Typen der Phasenanpassung fur die
Wellenausbreitung in den drei Hauptebenen betrachten sollte, da die effektive Nichtlinearitat
fur die verschiedenen Phasenanpassungen unterschiedliche Werte aufweist. Fur die
Phasenanpassung im allgemeinen Fall ist eine Lichtausbreitung unter beliebigen Winkeln
und¢ erwinscht. Die Berechnung kann dann aber nur numerisch erfolgen.

Weiterhin sind bei zweiachsigen Kristallen grundsétzlich die kristallographischen Achsen a, b
und c von den dielektrischen Hauptachsen X, Y und Z zu unterscheiden. In einachsigen
Kristallen ist Z die optische Achse und und n werden in dem XYZ-System definiert. Bei
des-Formeln fir einachsige Kristalle muf3 man aufpassen, da die Wahl der X- und Y-Achsen
gewissermal3en willktrlich ist, und; dverschiedene Bedeutungen haben. Dig d
Tensorkomponenten in zweiachsigen Kristallen werden traditionell in der kristallographischen
Darstellung (abc-Darstellung) bestimmt, obwohl die effektive Nichtlinearig@gtudd die
Sellmeier-Gleichungen in der XYZ-Darstellung angegeben sind. Dies bedeutet, dal3 man z. B.
mit dz; eigentlich d,4 bezeichnet, mit 4 dqyp, etc.. Im allgemeinen gibt es 6 Mdglichkeiten,

die XYZ- und abc-Achsen (unter Konvention von rechter-Hand-Systemen) zu verbinden.
Wenn diese Relation bekannt ist, kann man djeNVerte im XYZ-System durch die
Literaturwerte fir ¢ im abc-System erhalten. Formeln figg dn XYZ-System mit ¢ im abc-

System sind aber zur Erleichterung auch direkt in der Literatur [DGN97] angegeben.

2.4. Periodisch gepolte Kristalle: QPM-(,quasi phase matching®)-Struktur

Bei der durch Doppelbrechung realisierten Phasenanpassung ist die nichtkritische (90°)
Phasenanpassung nur in Einzelfallen méglich, fur gievegen der festgelegten Kombination

der Polarisationen der wechselwirkenden Strahlen limitiert und manchmal sogar gleich Null
ist.

Mit Quasi-Phasenanpassung kann man nichtkritische Phasenanpassung in einem viel gréf3eren
Spektralbereich realisieren und dabei hohggeedreichen. Da die Polarisation frei wahlbar

ist, kann man aullerdem hohere nichtlineare Koeffizienten ausnutzen, die bei
Phasenanpassung durch Doppelbrechung tiberhaupt nicht ins Spiel kommen. QPM ermdéglicht
sogar effiziente Frequenzumwandlung in sonst nicht-phasenanpal3baren und sogar in nicht

doppelbrechenden Kristallen. Bei doppelbrechenden Kristallen kann QPM zu Avealger
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auch zu viel An Korrigieren, um einen bestimmten Drei-Wellen-Prozel3 unkritisch
phasenanzupassen.

In quasiphasenangepaliten Kristallen wird der nichtlineare Koeffizient mit einer bestimmten
Periode moduliert, um die akkumulierte Phasenfehlanpassung auszugleichen. Ohne
Phasenanpassung Uberlagern sich die Beitrage des konvertierten Strahls mit bestimmter
Periodizitat abwechselnd konstruktiv und destruktiv (siehe Abs. 2.2). Bei QPM wird die
Kristallstruktur jeweils nach einer bestimmten Lange um 180° gedreht, so dafl} nur
konstruktive Akkumulation des konvertierten Strahls moglich ist.

Die Abbildung 2.4 zeigt einen Vergleich der erzeugten SHG-Leistung mit perfekter
Phasenanpassungk&0), mit QPM und im nicht-phasenangepaldten Hs#i£(0). QPM ist

keine perfekte Phasenanpassung. Diese Art der Phasenanpassung kann anhand der
gekoppelten Wellengleichung erklart werden. Die erzeugte Welle bei SFG (stationarer Fall)

ist z. B. laut (2.13) gegeben durch:

0A;(2)
0z

Ody A, (2)A,(2)e% (2.34)

Dabei ist di eine GrolRe mit einem bestimmten Vorzeichen, die sich auf die Kristallstruktur
bezieht. Die Strukturdrenung um 180° bedeutet -Aug=derexp(im) statt gy (Anderung des
Vorzeichens) und addiert somit eine Phasenverschiebungtawm Phasentermkz. Das
bedeutet, wenn die relative Phasenverschiebung der wechselwirkenden W\glésh einer
Koharenzlange {§) erreicht, kann die Phasenfehlanpassung durch Strukturumorientierung
(Vorzeichenumkehrung vong ausgeglichen werden, so dal3 die parametrische Umwandlung

in der gewlnschten Richtung weiterlauft.

QPM ist zwar weniger effizient als perfekte Phasenanpassung, diese Situation kann aber durch
einen groRBeren nichtlinearen Koeffizienten korrigiert werden. Dazu wird die
Kristallausrichtung so gewéhlt, dall diesmal, im Gegensatz zur konventionellen
doppelbrechenden Phasenanpassung, fir die nur bestimmte Elemente der nichtlinearen
Suszeptibilitat zweiter Ordnung genutzt werden kénnen, das grofite EIeme(ﬁl)-a'eslsors
wirksam wird. In Abb. 2.5 wird der Verlauf der Strahlen in einem periodisch gepolten QPM-

Kristall schematisch dargestellt.
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Abb. 2.4: Quasi-phasenangepafdte SHG mit periodischen Domanen im Vergleich zu perfekter
Phasenanpassunfjk=0) und dem nicht-phasenangepaften B&iQ) [FSb99].
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Abb. 2.5: Schematische Darstellung eines periodisch gepolten Kristalls (QPM-Struktur) mit der
Koharenzlédnge L Alle Strahlen sind dabei Z-polarisiert. Die Ausbreitung ist entlaxg z

Der effektive nichtlineare Koeffizient fur die QPM-Wechselwirkung wird dargestellt durch:

do =dG,, (2.35)

Wenn der nichtlineare Koeffizient mit dem periodischen Vorzeichenwechsel moduliert ist,

lautet der Fourier-Koeffizient Gwie folgt:
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2
= 3i D 2.
G mnsm(mn c) (2.36)

m

wobei der Faktor (,duty cycle”) &l/Ay mit der Lange einer umgedrehten Domén@d der
Gitterperiode der Modulatiom\y verknupft ist. m bedeutet die Ordnung der QPM-
Wechselwirkung. Die Kristallstruktur bei QPM ist im Prinzip nicht nur auf die Modulation
mit einer Einzelperiode (m=1) beschréankt. Hohere Ordnungen, mehrfache Gitterperioden
sowie aperiodische Gitter etc. bieten zusatzliche Mdéglichkeiten, so dal? man in einer QPM-
Probe mehrere nichtlineare Drei-Photonen-Prozesse gleichzeitig realisieren kann. In folgenden
wird nur die QPM erster Ordnung betrachtet, da in der vorliegenden Arbeit nur diese Ordnung
der QPM ausgenutzt wird.

Der effektive nichtlineare Koeffizient fir QPM ist am grof3ten fiir den Prozel3 erster Ordnung

(m=1), wenn =50 % ist. Es gilt fir den nichtlinearen Koeffizienten:
2

do =—dg ) (2.37
m

Beispielsweise wird beim LiNb&Kristall der groldte nichtlineare Koeffizienggdwirksam,

wenn alle Eingangs- und Ausgangswellen bei Ausbreitung im Kristall parallel zur Z-Achse
polarisiert sind (Abb. 2.5). Dieser nichtlineare Koeffizient ist etwa sechsmal groRRer als der
nichtlineare Koeffizient ¢l, der sonst im LiNb@Kristall zu d beitragt. Das bedeutet, dal’

die QPM mit allen zur Z-Achse parallel polarisierten Wellen im Vergleich zur
doppelbrechenden Phasenanpassung in LiNbihdestens 15 mal [{glds1)*(2/m)? = 15]
effizienter ist. Mit anderen Worten wird die QPM-Effizienzkurve steiler als die Kurve, die der
konventionellen Phasenanpassung entspricht, im Gegensatz zu Abb. 2.4, fir die fur QPM und
konventionelle Phasenanpassung der gleiche nichtlineare Koeffizient angenommen wurde.

Die Phasenfehlanpassufigo wird durch folgende Gleichung dargestelit:

Ohy n, n 1U 21
Ak, =2m32+ 2 -+ "H=k, +k, -k, +— 2.38
Q nﬁl )\2 A /\% 1 2 3 A ( )

3 g g

wobei die Gitterperiodé\y der doppelten Koharenzlange atntspricht (s. Abb. 2.5). Sie ist
gegeben durch:
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2
A =2l =— T
g k, +k, -k,

(2.39)
Analog zu den konventionellen doppelbrechenden Kiristallen kénnen die
Umwandlungseffizienzen bei QPM in der ,fixed-field*-Naherung durch die’@ikel/2)-
Abhangigkeit dargestellt werden. Die Phasenanpassung &skdéed erreicht.

Die ersten drei Terme vonAkg in (2.38) sind identisch zur konventionellen
Phasenanpassungsbedingung. Der letzte Term, der Gittervektor, bietet einen zusatzlich
wahlbaren Parameter (Periode), mit dem der Kristall strukturiert wird. Bei einer festgelegten
Periode kdonnte man die Phasenanpassungsbedingung in (2.38) durch Temperaturanderung
Uber die ersten drei Terme fein beeinflussen.

Zur Herstellung von quasi-phasenanpal3baren Proben sind vor allem ferroelektrische
Materialien wie LINbQ, KNbQO;, KTiOPQO, und deren Isomorphe, oder LiTgQlas kaum
doppelbrechend ist, gut geeignet, da sich hier das Vorzeichen des nichtlinearen Koeffizienten
mit der Umkehrung der ferroelektrischen Domanenpolaritat andert [MEF95, MIB97, FSb99].
Ferroelektrizitat kann als Phasenubergang betrachtet werden, da solche Materialien unter einer
bestimmten kritischen Temperatur (Curie-Temperatgr dufgrund der Verschiebung von
lonen relativ zur neutralen Stellung Polarisation erzeugen [Kit86]. In Abh&ngigkeit von der
Richtung der Verschiebung kann die Polarisation unterschiedliche Polaritatswerte besitzen
und ein Bereich mit einer bestimmten Polaritdt wird dann als eine Doméane bezeichnet. In
gewdhnlichen QPM-Ferroelektrika sind Polaritdten angrenzender Domanen um 180° gedreht
orientiert. Andere Orientierungen sind aber auch moglich, wie 90°-Domanen in KNbO
Piezoelektrizitat und Pyroelektrizitat sind &hnliche Ph&anomene, aber der entscheidende
Vorteil der Ferroelektrizitat liegt darin, dal3 die Polaritat einer Domane durch Anlegen eines
elektrischen Feldes gedreht werden kann.

Die am héaufigsten angewandte Methode zur Herstellung des periodischen Domanengitters
basiert auf der Photolithographie, die oft bei der Produktion von integrierten
Halbleiterelementen verwendet wird. Zuerst wird eine dinne Metallschicht mit gewiinschter
Strukturperiode auf die Kristalloberflache gebracht. Durch das sogenannte ,electric field
poling“-Verfahren, bei dem kurzzeitig definierte Hochspannungsfelder an den Kiristall
angelegt werden (z. B. >21 kvV/mm entlang der Z-Achse fir das Polen eines stiNbO

Kristalls), wird die Periodenstruktur dauerhaft auf die inneren Kristalldomanen tbertragen.
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Bestimmte Halbleiter-Materialien wie GaAs und ZnSe besitzen hohe Nichtlinearitat und gute
thermische Eigenschaften, aber es fehlt ihnen an Doppelbrechung fir die konventionelle
Phasenanpassung und sie sind nicht ferroelektrisch. Fiur den MIR-Spektralbereich haben diese
Materialien aber eine grof3ere Kohéarenzlange, die typischerweise bei etwa 100 um liegt. Hier
ist es moglich, verdrehte Kristallplatten abwechselnd aufeinander zu stapeln, um eine
bestimmte periodische Struktur zu bilden und damit QPM zu erreichen. Die sogenannte
,diffusion-bonding“-Methode, bei der dieser Stapel von Platten bei hoher Temperatur und
Druck verschmolzen wird, erméglicht es, einen monolithischen Kristall zu formen. GaAs-
Stapel mit 45 Schichten wurden mittels dieses Verfahrens realisiert und erfolgreich fur QPM
eingesetzt [LBL98].

Neben den bisher dargestellten Herstellungsmethoden gibt es eine neuartige Methode zur
periodischen Strukturierung nichtlinearer Materialien. Mithilfe von Ablationen durch
fokussierte Strahlung kurzer Lichtimpulse kann die gewlnschte Periodenstruktur direkt in die
Oberflache eingeritzt werden. Der Ubergang zur Doméanenstruktur geschieht auch hier durch
Anlegen elektrischer Hochspannungsfelder. Die Domanengrenzen lassen sich nach der Polung

durch selektive Atzverfahren sichtbar machen.
2.5. Bandbreite der Phasenanpassung

Im Experiment kann die Bedinguntk=0 bei Frequenzumwandlung sowohl bei QPM als
auch bei konventioneller Phasenanpassung nur nédherungsweise erreicht werden, da die reale
Situation vom idealen Fall weit entfernt ist. Die Strahlen sind divergent und/oder
nichtmonochromatisch. Die Temperatur des Kristalls bleibt auch nicht konatawrtO
bedeutet eine Abnahme der Umwandlungseffizienz. Die sogenannten WixRelSpektral-

(Av) sowie TemperaturakzeptanxT() entsprechen jeweils der maximal zulassigen Divergenz

und Spektralbreite der wechselwirkenden Wellen sowie Temperaturinstaldikt&ann in

erster Naherung als eine lineare Funktion vo@ Undv darstellt werden:

20+ 98K 5, (2.40)

Ak(T,0,v) O
ov

O(K) pr , (BK)
aT F)
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Die partiellen Ableitungen setzen dabei voraus, dal3 die zwei anderen Argumente jeweils
konstant bleiben. Diese Beziehung ermdglicht Mkitaus (2.19) die Berechnung var, AT
sowieAB fir SFG und DFG in der ,fixed-field“-N&herung:

-1
Av =17720 gﬂg
LUov 4
-1
AT =17720 g@ (2.41)
LOeT O
-1
AD=17720 gﬂ
LOoe o

Der Index PM bezeichnet die Phasenanpassung @ndt der kritische Winkel (in
zweiachsigen Kristallen kann dies audcBein). Die analytischen Formeln zur Berechnung der
Bandbreiten fur den Fall geringer Umwandlung findet man in [DGN97]. Sie basieren auf
(temperaturabhéngigen) Sellmeier-Gleichungen und (2.41). Fir die Berechnuag waora

dabei angenommen, daf} zumindest einer der eingestahlten Strahlen schmalbandig, also
nahezu monochromatisch ist.

Nichtkritische Phasenanpassugy=90°) ist im Vergleich zur kritischen immer vorteilhaft,

da sie neben dem verschwindenden raumlichen Walk-off auch weniger von der
Strahldivergenz beeinflul3t wird. Hier kann die erste AbleitungAomach® vernachlassigt
werden [s. (2.40)] und nur der kleinere Beitrag der zweiten Ableitung tragt zur Berechnung
der Bandbreite bei, was grof3ere Winkelakzeptanz bedeutet. Die Winkelakzeptanz in einer
Ebene senkrecht zur Hauptebene ist wesentlich grofRer (unkritischer Winkel) und wird
normalerweise nicht betrachtet.

Die Beziehung (2.41) gilt auch analog fir QPM, anstelle Adornst in die Gleichungeikqg
einzusetzen. Da das Gitter hier nur ,nichtlinear” ist, werden die Eigenschaften (2.41), die nur
von X abhangig sind, eigentlich nicht beeinfluRt. An dieser Stelle wird nochmals betont, daR
QPM im allgemeinen nichtkritisch ist.

Es ist speziell auf die 1t-Abhéngigkeit in (2.41) hinzuweisen [bei nichtkritischer
Phasenanpassung AP schwacher (-3 abhangig]. Das bedeutet, daR man, um die
Akzeptanzen zu erhohen, die Kristallange moglichst kurz wéahlen sollte, was aber die
Umwandlungseffizienz reduziert. GroR8 erlaubt starke Fokussierung und gré{3eerlaubt

den Betrieb ohne spezielle Mal3Bhahmen zur Temperaturstabilisierung. Andererseits bedeutet
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ein groRer Wert vonA®, daR die Abstimmung nicht so flexibel (bei Anderung der
Wellenlangen muf3 der Winkel bzw. der Kristallschnitt stark gedndert werden) ist; eine grole
AT bedeutet, daR Phasenanpassung durch Anderung der Temperatur sehr limitiert ist. Auf die
spektrale Bandbreitdv kommen wir im n&chsten Abschnitt zuriick, da diese Bandbreite
insbesondere bei der Konversion kurzer Impulse von besonderer Bedeutung ist und durch
nichtkollineare Wechselwirkung erhéht werden kann.

Analog zu (2.41) konnen Bandbreiten bei OPA eingefuihrt werden, die sich auf die
Verstarkung und nicht die Umwandlung beziehen. Aus (2.24) erhélt man in der ,fixed-field*-

N&herung z. B.:

N2 gmak)H
=4 = @ (2.42)

Vem

Hier spricht man nicht von spektraler Akzeptanz, sondern viel mehr von spektraler
Bandbreite, da (2.42) unter der Annahme, dal3 die Pumpwelle monochromatisch ist, die
spektrale Bandbreite der Signal- und Idlerwellen in OPA’s bzw. OPG’s bestimmt. In diesem
Fall beriicksichtigt man aber nur die dispersiven Eigenschafterx¥bim Kristall (siehe
nachsten Abschnitt). Der Einflu der endlichen Bandbreite der Pumpstrahlung kann wie folgt
bertcksichtigt werden. Aus (2.42) ist ersichtlich, d&af von g abhangt, wobei g eine

Funktion der Pumpintensitag mit g~(k)*?

ist. Man kann die Pumpintensitét; als die
Intensitat, bei der die Verstarkung auf die Halfte der Verstarkung beiickfallt, definieren.

Das bedeutet:
Go(kl3) = 0.5G(l3) (2.43)

Der Beitrag zu der spektralen Bandbreite der Signal- und Idlerwellen aus der endlichen
spektralen Breite der Pumpstrahlung wird dann duxek bestimmt, wobeis—-Avs/2 und
v3t+Avy/2 im Frequenzbereiakl; entsprechen.

Die Divergenz des Pumpstahls kann in einem OPG/OPA zusatzlich zur spektralen
Verbreiterung fihren. Fir einen Konuswinkgldes Pumpstrahls ergibt sich eine zusatzliche

spektrale Breite von [BBr79]:
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V2Q  2Qp A(AK) "
Av,, = sz g; 2.44
Yo % n, A, Oov @ (2:44)

wobei 6 (oder¢) der kritische Winkel ist. Diese Art von spektraler Verbreiterung I3t sich
erheblich reduzieren, wenn der Pumpstrahl kollimiert ist.

Die off-axiale Wechselwirkung innerhalb eines Pumpvolumens kann auch die Bandbreiten
der erzeugten Signal- und Idlerwellen vergro3ern, da vektorielle, also leicht nichtkollineare
Phasenanpassung von verschiedenen Frequenzen moglich ist. Die spektrale Verbreiterung
durch nichtkollineare Wechselwirkung kann normalerweise durch Verwendung mehrerer
Stufen unterdriickt werden, indem nur die kollineare Strahlung von der néachsten Stufe weiter
verstarkt wird.

Die Bandbreite hangt auch von der Signalwellenlange ab. In der N&he des Entartungspunktes,
wo die Signal- und Idlerwellenl&nge gleich sind, ist die Bandbreite bei Typ I-Wechselwirkung
merklich gré3er. Daher vermeidet man diesen Punkt bei OPG'’s; bei OPA’s kann dagegen die
Bandbreite um diesen Punkt durch die Seedwelle kontrolliert werden.

Fur praktische Falle ist es normalerweise ausreichend, von allen mdglichen Beitragen zur

spektralen Bandbreite bei OPA’s/OPG’s den grofdten abzuschatzen.
2.6. Frequenzumwandlung ultrakurzer Lichtimpulse

In der bisherigen Betrachtung der parametrischen Frequenzumwandlungsprozesse sind wir
zumindest von einer monochromatischen Welle ausgegangen. Man hat aber bei
Frequenzumwandlung ultrakurzer Lichtimpulse (ps oder fs) mit drei breitbandigen Wellen zu
tun, deren spektrale Breiten Uber Fouriertranformation mit den jeweiligen Impulsdauern
verkntpft sind. Im allgemeinen wird das zeitliche Verhalten eines optischen Impulses durch
die Intensitatl(z,t) [s. (2.15)] und die Phas¢(z,t) von A(z,t) bestimmt. Die spektrale

Breite des Impulses wird sowohl voi || ¥ &ls auch vonp(z,t) beeinfluldt. Zwischen der

Impulsdauer T (FWHM) von (1,z)t und der spektralen Halbwertsbrefig, (FWHM) von

|A(z,v)|2mit A(z,v)als Fourier-Transformation voA(z,t) existiert eine Ungleichheit von

AV, T=C (mit C=0.441 fir GauR- und 0.316 fiir setthpuls). Der Faktor C gibt an, wie kurz
die Impulsdauer bei einer gegebenen spektralen Halbwertsbreite sein kann, wenn

¢(z,t)=¢(2) ist, d. h. wenn keine Phasenmodulation prasent ist. \iepmur durch das
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Profil der Intensitat bestimmt wird, spricht man von einem Fourier-limitierten Impuls
(Av. T=C). Impulse mit gewissen Phasenstdérungen sind nicht Bandbreite-limitiert und zeigen
grol3ere Fourierprodukte als C.

Vorteile bei Drei-Photonen-Prozessen mit ultrakurzen Lichtimpulsen sind vor allem, dal3 man
hohere Spitzenintensitat bei reduzierter mittlerer Intensitdt zur Frequenzumwandlung
verwenden kann als bei langeren Impulsen bzw. kontinuierlichen Laserstrahlen, bei denen oft
thermische Probleme auftreten. Die Zerstorungsschwelle hangt normalerweise von der
Energiedichte ab und nimmt deshalb generell mit zunehmender Impulsdauer ab. Auf den
ersten Blick ermoglicht also die hohe Spitzenintensitdt von fs-Impulsen eine effiziente
Frequenzumwandlung. Im fs-Regime miuissen aber spezifische Forderungen an die Impuls-
und Kristallparameter gestellt werden, um die Verletzung der Phasenanpassungsbedingung
aufgrund der breiten Spektren mdglichst zu vermeiden und zeitlich und spektral saubere
Impulse (Fourier-Limitierung) moglichst effizient zu erzeugen.

Die Theorie der parametrischen Prozesse mit ultrakurzen Lichtimpulsen ist viel komplizierter
und umfangreicher als die bisher dargestellte Theorie flir quasimonochromatische Wellen.
Hier durfen neben dem Abbau der Eingangsimpulsenergien andere Effekte, die mit den
Dispersionseigenschaften des nichtlinearen Mediums zusammenh&ngen, nicht mehr
vernachlassigt werden. Zuséatzlich missen samtliche spektrale Verbreiterungsmechanismen
berticksichtigt werden. Alle Effekte kann man dabei nicht gleichzeitig, sondern nur getrennt
betrachten. Es existiert keine allgemeine analytische Ldsung der gekoppelten
Differentialgleichungen und daher missen diese Gleichungen numerisch gelést werden
[BPM89, KdX98].

Im folgenden werden einige wichtige charakteristische Langen, die im fs-Regime eine
wichtige Rolle spielen, erlautert. Sie missen bei der Kristallauswahl bertcksichtigt werden,
um unerwinschte Effekte zu vermeiden.

Die lineare Polarisation, die mit dem Brechungsindex uley lofw. nQ\) verknupft ist, ist in

erster Naherung fur die Dispersion von Licht in Materie verantwortlich. Im allgemeinen wird

die nichtlineare Polarisation nur als kleine Stérung zur gesamten induzierten Polarisation
(0P, [k<OP D) angesehen und die Dispersion der nichtlinearen Suszeptibilitaten héherer
Ordnungen wird daher vernachlassigt. Die Beziehungnkm)/c beschreibt die lineare

Dispersion. Im allgemeinen lal3t sich k um die Tragerfrequenan eine Taylorreihe

entwickeln:
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k(w) = k +§;§ (@-w,)+ Eﬁz—f@ (@=-w,)? + 0T (2.45)

Die einzelnen Koeffizienten in dieser Entwicklung stellen wichtige physikalische GréRen dar.
Aus der ersten Ableitung kénnen die Gruppengeschwindigkeitenmit den sich die
verschiedenen Impulse im Medium aufgrund der Dispersion ausbreiten, mit folgender

Beziehung berechnet werden:

(2.46)

vn:%g EWH —CEh + W %@

Wp

D]]I:II:I

Die zweite Ableitung, die als Gruppengeschwindigkeitsdispersion (GVD) bezeichnet wird,
beschreibt das Auseinanderlaufen eines Wellenpakets aufgrund der unterschiedlichen

Gruppengeschwindigkeiten der einzelnen Frequenzkomponenten:

« =HKD _gg%n@ LOnfOng A, g (2.47)
"Tw’d  clowd, ¢ Mw’Dd  2mc’ oA’ '

Es ist anschaulich klar, daf’ das zeitliche Auseinanderlaufen der wechselwirkenden Impulse
aufgrund unterschiedlicher Gruppengeschwindigkeiten durch verschiedene Tréagerfrequenzen
und Polarisationen in nichtlinearen Medien zu einer erheblichen Beeintrachtigung der
Umwandlungseffizienz und zu einer Veranderung des zeitlichen Profils der erzeugten Wellen
fuhrt.

Unter der sogenannten ,Wechselwirkungslangeut: versteht man die Ausbreitungslange,
nach der die wechselwirkenden Impulse voneinander getrennt sigg. 2wischen zwei

Impulsen wird gegeben durch:

L = T = T
R WAVARS VAV VN

(2.48)

Hier ist T die Impulsdauer des langeren Impulses Mag=1/v,—1/vy, beschreibt den

Laufzeitunterschied pro L&angeneinheit zwischen den zwei Impulségp, wird
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Gruppengeschwindigkeitsfehlanpassung (GVM) genannt. Miji,Lkann man die relative
Zeitverschiebung zweier Impulse nach einem Kristall mit der Lange L berechnen.

Am einfachsten ist der Einflul3 vorsla auf die Dauer des erzeugten Impulses bei Typ I-SHG
oder entarteten OPG bzw. OPA zu verstehen, da es nur einen GVM-Parameter gibt. Fur
L<Lgym erfahrt die Impulsdauer der generierten Impulse dem eingestrahlten Impuls gegeniber
keine wesentliche Verlangerung. Diese Bedingung muf3 daher zur Erzeugung ultrakurzer
Lichtimpulse berticksichtigt werden. Fur Lak reduziert sich der zeitliche Uberlapp
zwischen den wechselwirkenden Impulsen, wodurch man neben der Impulsverlangerung nur
wenig an Umwandlungseffizienz gewinnt. Eine geringere GVM ermoglicht Verwendung
langerer Kristalle ohne wesentliche Impulsverbreiterung im fs-Regime.

Die Wechselwirkungslange in einem nichtlinearen Kristall kann durch die Verringerung der
GVM vergrolRert werden. Dies lalt sich z.B. durch nichtkollineare Wechselwirkung
realisieren (Abs. 3.1). Die Gruppengeschwindigkeit der Welle bgi ist durch
vs=(dws/dks)cop gegeben (Abb. 2.2) und die Komponenten der Gruppengeschwindigkeiten
bei w, undwy, in Richtung des Energieflusses bgisind jeweils durch 3=(dwy,/dk;)cos+p)

und w=(dwy/dk;)cos@—p) gegeben. Hier kann man durch Variation des relativen Winkels
(z. B.B in Abb. 2.2) der wechselwirkenden Impulse die Laufzeitunterschiede verringern und
schlielich Gruppengeschwindigkeitsanpassung zwischen den Impulsen erreichen. Diese
Gruppengeschwindigkeitsanpassung sollte im fs-Regime neben der Phasenanpassung gut
erfullt sein.

Wie bereits erwahnt, wird nur die Dispersion v beriicksichtigt. Dies entspricht einer
Beriicksichtigung der Integralform in dem ersten Term an der rechten Seite von (2.2). Aus
(2.2) wird klar, dafl3 es im linearen Fall einfacher ist, die Dispersion im Frequenzbereich zu

betrachten, da das Faltungsintegral dort einem einfachen Produkt entspricht, genau wie in
(2.3) angenommen. Wenn man in der Wellengleichung (R.5) vernachlassigt, kant,

zuerst im Frequenzbereich durch eine Taylorentwicklung)(\(/]dm) dargestellt werden:

® 2, (1)
XP(w) =x® + é‘%é (w-w,)+ % é‘%é (w—-w,)* + héhere Ordnungen (2.49)

Die Multiplikation mit (-o)) entspricht im Zeitbereich aber d/dt¥df etc. fiir die
langsamen Amplituden. In dem mitlaufenden Koordinatensy§termundn=t-z/v, und mit

der Néaherung der langsam veranderlichen komplexen Amplituden ergibt sich, nachdem die
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xW-Ableitungen durch k-Ableitungen dargestellt werden, daR in (2'2(_:3)% durch

H 2
! aa + 'Zk;% ersetzt werden muf3. Wenn das Koordinatensystem z. B. mit dem Impuls
v, on n

bei vz (Pumpimpuls bei OPA oder OPG) verbunden wird, erhalt man statt (2.13) folgendes

Differentialgleichungssystem:

%mmiﬂl 0 Exl(z ) =i 220 A (e AL E n)e
§ n,c

an 2 ‘an®

0 0 1 " 62 2deﬁ —iAkE

E&m 3 igke Euz D=2 g AL me (2.50)
0 1 0 2w3deff iAKE
%ﬁ E 3%%3& D=2 A @A E e

Wenn GVD vorhanden ist [also, % O in (2.50)], andert sich die Einhiillende jedes einzelnen

Impulses aus (2.50) bei der Ausbreitung im Medium aufgrund verschiedener
Geschwindigkeiten fur Frequenzkomponenten innerhalb der einzelnen Impulsspektren. Am
einfachsten ist dieser Effekt unter Vernachlassigung der Nichtlineagt&udsehen. Dann

verdoppelt sich die Impulsdauer eines Gauly'schen Impulses, definiert durch
A(E=0n)=A,exp2In2n? [T ), mit To als FWHM fiir I( =0,n) O|A (€ = 0,n)|2, nach

einer Ausbreitungslange var/3/ 4ln 9L, = 06 ., [RWh89], wobei gilt
Lo =T /K, (2.51)

Im allgemeinen kann man fir den Fall von Lggb bei Fourier-limitierten Lichtimpulsen die
GVD-Terme in (2.50) vernachlassigen.

Eine besonders wichtige Aufgabe im fs-Regime ist die Bandbreitenkontrolle der erzeugten
Impulse oder das Erreichen ausreichender spektraler Akzeptanz. Die Bandbreiten sind bei
ultrakurzen Impulsen neben der Kristallange vor allem durch die GVM, die die effektive
Wechselwirkungslange des parametrischen Prozesses limitiert, bestimmt.

In der ,fixed-field“-Naherung erhélt man aus (2.41) fur die spektrale Akzeptanz bei SFG und
DFG:
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0886

Av = 2.52
. (2.52)
sowie aus (2.42) und (2.44) fur die Bandbreite bei OPA und OPG,
0.53g/ L)"?
Av = % bzw. Av, =2Qp/ A,A,)| (2.53)
12

d. h.Av ist direkt mit den GVM-Parametem,, verknipft. Da es sich in (2.52) um 3 (oder 2
unabhéngige) GVM-Parameter handelt, ist es klar, daf’ im Fall ultrakurzer Lichtimpulse diese
Formel (mit Ausnahme der Entartung b&Fwy,) nicht sehr hilfreich ist. GVM’s erschweren
enorm die analytische Behandlung der gekoppelten Gleichungen (2.50) sogari@i kine

Losung aul3erhalb der ,fixed-field“-Naherung ist nur im Fall von SHG durch Annahme einer
speziellen Impulsform (Lorentz-Impuls) analytisch gelungen [ACDG68]. Im allgemeinen
erfordert die Berlcksichtigung der GVM bei parametrischer Wechselwirkung eine numerische
Simulation.

Bei (2.53) ist nochmals zu erwdhnen, dall diese Formel unter Vernachlassigung der
Bandbreite des Pumpimpulses abgeleitet wurde. Die spektrale Bandiwédies OPG/OPA

hangt zusatzlich von der parametrischen Verstarkung (bzw. Pumpintensitat) ab. Wie bereits
im Abschnitt 2.5 erlautert, beeinflult dadurch die Pumpintensitat die Bandbreite erheblich.
Bei hohen Spitzenintensitaten, die mit ultrakurzen Impulsen leicht zu erreichen sind, erhalt
man eine groRere Bandbreite.

Wie bereits erwahnt, kdnnen die spektralen Bandbreiten der Signal- und Idlerimpulse bei
OPG aufgrund nichtkollinearer Wechselwirkung und Strahldivergenz oder Nédhe an dem
Entartungspunkt extrem grol3 werden [s. (2.53)]. Dagegen kann bei OPA mit Schmalband-
Seeding die Bandbreite der erzeugten Impulse durch die Bandbreite des Seedimpulses
kontrolliert und bestimmt werden. Wenn Lsky Qilt, erfahren die Impulse keine zeitliche
Verlangerung, wahrend die spektrale Bandbreite durch den eingestrahlten Seedimpuls (bei
Signal- oder Idlerwellenl&nge) limitiert wird. Schlie3lich kénnen gleiche Bandbreiten wie die
des Pumpimpulses erzeugt werden. Wenn dvalList, wird nach (2.53) die Bandbreite

limitiert und die Impulse werden verlangert. Ahnliche Argumente gelten bei SFG und DFG.



2. Grundlagen nichtlinearer Frequenzumwandlungsprozesse 38

OPA ist eine alternative Methode zu DFG, ermoglicht aber wesentlich hdhere
Ausgangsenergien als DFG. Bei OPA kann bei hohen Pumpintensitaten und geringer GVM
das sogenannte ,temporal gain narrowing“ auftreten, als Folge dessen kdnnen die erzeugten
Impulse verkirzt werden. Unter Annahme Gauld’'scher Pumpimpulsform und Entartung ergibt

sich fir Ly <<L und Leym>L eine Verkiirzung T/g1.4(gL)Y? [ACD68]. Andererseits ist die
Verkirzung aber durch die GVM auTz,/TOLNL|A13| beschrankt. Der Mechanismus ist

ahnlich wie bei der wohl bekannte/2 -Verkirzung bei SHG, die fur L<gyw und Ly far
Gauld'sche Impulsform aufgrund der Intensitatsabhangigkeit auftritt. In einem OPA ist dieser
Mechanismus aber viel starker ausgepragt.

Generell ist es also vorteilhaft, bei der Frequenzumwandlung ultrakurzer Lichtimpulse kurze
Kristalle (L<Lgym) und hohe Intensitdten zu benutzen. Die Intensitdten kbnnen dabei wegen
der héheren Zerstérungsschwelle fir kurze Lichtimpulse deutlich héher als fur ns- bzw. ps-
Impulse sein. Dabei ist zu beachten, daR einige nichtlineare Effekte dritter Orditing (
Prozesse) bei Einstrahlung intensiver ultrakurzer Lichtimpulse zuséatzlich auftreten kdnnen.
Effekte wie Zwei-Photonen-Absorption, Selbst- und Kreuzphasenmodulation sowie
Selbstfokussierung und induzierte Fokussierung fihren zur Reduzierung der
Umwandlungseffizienz und zur spektralen Verbreiterung sowie Stérung und Modulation der
Impulse. Diese Effekte sind daher in den meisten Féllen unerwinscht. Um solche Effekte zu
bertcksichtigen, missen die gekoppelten Differentialgleichungen (2.50) dementsprechend
weiter modifiziert werden. Als Beispiel wird der Fall von SHG (ohne GVM, GVD und mit
Ak=0) betrachtet. Die Gleichungen enthalten zuséatzliche Terme, welche nichtlineare Prozesse

dritter Ordnung beschreiben:

oA, _ . 2wd

% ng Nt B (o vz ) (2.54)
aA wdeff 2 3('03)( .
5 zj o eff e AZ +i 2. (|A3| +2A |)

Der erste Term auf der rechten Seite beschreibt den gewohnlichen SHG-Prozel3, wahrend der
zweite diex®-Prozesse darstellt. Die nichtlineare Suszeptibilitat dritter OrdgrifhgRt sich
schreiben al(® =x& +ix¥. Der Realteilx® beschreibt EinfluR auf die Phase, wéhrend

der imaginare Teil fur die nichtlineare Absorption (Zwei-Photonen-Absorption)

verantwortlich ist.
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Die Gl. (2.54) gelten fir ebene Wellen und in diesem Fall beschreift

Selbstphasenmodulation (bei einem Impuls) bzw. die Kreuzphasenmodulation (induzierte
Phasenmodulation auf den schwacheren durch den starkeren Impuls). Zur Vereinfachung wird

hier weiter nur die Selbstphasenmodulation betrachtet, d. h. die SHG wird in (2.54), indem
man dg=0 annimmt, vernachlassigt. AuRerdem wird hier die Tensornatur Xgh
vernachlassigt. Diese Naherung ist durch die Tatsache begrindet, dal3 experimentelle
Messungen der einzelnen Tensorkomponenten /@nin nichtlinearen, doppelbrechenden

Kristallen nicht vorhanden sind; normalerweise wird nur eine Kombination von solchen

Komponenten gemessen und zwar bei einer bestimmten Frequenz. Die Vernachlassigung der
Frequenzabhangigkeit inx%) ist deshalb auch sinnvoll und wurde bereits friiher
angenommen. Ahnliche Argumente gelten auch fiir die spétere Betrachtug{fvon

Wenn sich ein intensiver ultrakurzer Lichtimpuls in einem nichtlinearen Medium ausbreitet,
wird dabei ein zeitlich veranderlicher intensitatsabhangiger Brechungsindex induziert. Wenn
die Intensitat zeitabhangig ist, ist die selbstinduzierte Phase auch zeitabhangig. Der Kerr-

Koeffizient n, wird folgendermaf3en definiert:
n(n) = ny + n I(n) (2.55)

Fir einen Impuls erhalt man aus (2.54)=r8x%) (-w; w, w,~w) / 4¢, 2.ddabei bezeichnet
hier ny den linearen Brechungsindex (bisher n bzyy. n, bedingt eine Phasenverschiebung

Ad(n) beim Durchgang eines Impulses mit Tragerfrequandurch das Medium der Lange L

von.
Ap(n) =%n.l(n)L (2.56)

Die Phasenverschiebung in der langsam verédnderlichen Impulseinhillenden modifiziert die
instantane Frequenz, die sich jetzt @§)=wp+Aw(n) mit Aw(n)=—(d/dn)Ad(n) schreiben

lakt. Die Frequenzverschiebung ergibt sich aus:
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_wyn, L di(n)

Aw(n) = ¢ dn

(2.57)

Auf der ansteigenden Flanke des Impulsesn)dii>0] werden die Frequenzen bej >0

rotverschoben, wahrend sie auf der fallenden Flank@)[di{<0] blauverschoben sind. Es
entsteht daraus eine im allgemeinen Fall nichtlineare Frequenzverschiebukg(@mirp),

welche eine Verbreiterung des Spektrums verursacht.

Die spektrale Verbreiterung durch Selbst-(oder Kreuz-)Phasenmodulation reduziert die
Umwandlungseffizienz in SFG oder DFG, da jeder Prozel3 eine bestimmte spektrale
Akzeptanz besitzt. In OPG/OPA kann die spektrale Verbreiterung des Pumpimpulses zu
spektraler Verbreiterung der Signal- und Idlerimpulse fuhren (s. vorherigen Abschnitt). Eine
groRere spektrale Halbwertsbreite Als =C/T fiihrt auch zu starkerem Einflu3 der GVD, da
Frequenzkomponenten innerhalb des Spektrums weiter voneinander entfernt sind. Das sind
aber die einfachsten Effekte, die die Umwandlungseffizienz bei parametrischen Prozessen
beeinflussen. Viel komplizierter zu analysieren ist die nichtlineare Phasenfehlanpassung in
Drei-Photonen-Prozessen, die auch zu einer Reduzierung der Umwandlungseffizienz fiuhren
kann [DRE96].

Im Extremfall kann die Selbstphasenmodulation zu Kontinuum (Weif3lichterzeugung) fthren.

In dieser Arbeit wird die Bestimmung von, reines nichtlinearen Kristalls mittels der
sogenannten z-Scan-Methode durchgefuhrt. Eine ausfiihrliche Beschreibung dazu findet man
in [SSW90]. Hier beschranken wir uns auf den Bgff = 0. Bei dieser Methode wird die

Transmissionsanderung durch eine kleine Blende, die nach der Probe im Fernfeld steht,
gemessen, wahrend die Probe entlang der z-Richtung (Ausbreitungsrichtung) eines
fokussierten Gauld’'schen Strahls durch den Fokus verschoben wird. Befindet sich eine Probe

mit einer positivenn, weit entfernt vom Fokus, bleibt die Transmission durch die Blende

wegen der niedrigen Intensitat konstant. Mit der Verschiebung der Probe in die Nahe vom
Fokus z<0 (vor dem Fokus) nimmt die Intensitat stark zu und die Intensitatsabhangigkeit der
Brechzahl bewirkt einen positiven Linseneffekt. Dadurch verschiebt sich der Fokus in

Richtung zu z<0 und man erhalt dann durch die Blende niedrigere Transmission aufgrund
groerer Strahldivergenz als bei gewdhnlichem Fall. Bei z>0 (nhach dem Fokus) fuhrt der
positive Linseneffekt zur kleineren Divergenz, welche erhdhte Transmission bedeutet. Fur

Proben mit einer negativem ist der Verlauf der Transmission genau umgekehrt.
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Zur Anpassung der gemessenen Daten wird der folgende Ausdruck fur die Transmission
verwendet, der im Grenzfall einer kleinen nichtlinearen Phasendnderung fur eine kurze Probe
(L<<n,yzy) gilt [SSWIO0]:

___ HAd)
(C*+9)@*+]

(2.58)

wobei [A®[Jeine Uber die Zeit integrierte axiale Phasenédnderung bedeutei=afa die
normierte Translationskoordinate ist. Aus den Fit-Parametern konnen die mittlere

PhasenanderundA®[] und die Rayleigh-Langez, hergeleitet werden. Eine grobe

Abschatzung furlA®O liefert auch [ADE2.47ATe.(1-S)M* [SSWI0], wobeiAte.y den
Unterschied zwischen der maximalen und minimalen Transmission bedeutet und S die lineare
Transmission durch die Blende bezeichnet. Die gefittete Langekann mit einer
unabhangigen Messung der Gaul3'schen Tagleesglichen werden.

Die Kerr-Nichtlinearitat ist gegeben durch:

AWST(AD)
| a0
Leffei

(2.59)

Dabei ist €, die einfallende Impulsenergi€, mit der Korrektur fir die Reflexion auf der
Eintrittsoberflache R, als€, =(1-R)E,. Fur kurze Proben ist die effektive Lange durch

Less = [1-exp(al)]/a definiert mit dem linearen AbsorptionskoeffizienterDie Konstante a

ist 0.43 fir sechimpulse und 0.38 fiir GauR’sche Impulse [Srl96]. Fiir den Faljzz>muf

fir Les neben der linearen Absorption auch die Abweichung von der Naherung fir kurze
Proben berlcksichtigt werden.e4L1&03t sich dann durch folgende Beziehung darstellen
[SEm97, SHS91, SSHI1]:

[(L/ngzg +D)™™ -1 [1-exp(-aL)]
[(L/nyzs +D** + 3924 al

L., =2706n,z, (2.60)

Man kann dann mit (2.59), rfir eine bestimmte Wellenlange berechnen.
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Die Zwei-Photonen-Absorption verursacht bei Frequenzkonversion zusatzliche Verluste und
die Umwandlungseffizienz reduziert sich. Durch diese Zwei-Photonen-Absorption entsteht ein
Ubergang aus dem Grundzustand eines Mediums in den nachst hoher liegenden angeregten
Zustand durch gleichzeitige Absorption von zwei Photonen. Die zwei Photonen kénnen
entweder aus einem einzigen Laserimpuls stammen (gleiche Frequenz) oder aus zwei
verschiedenen Impulsen bei zwei verschiedenen Frequenzen. Im folgenden wird nur der erste
Fall betrachtet, da die Zwei-Photonen-Absorption bei parametrischen Prozessen in OPA und
OPG hauptsachlich bei der intensivsten (Pump-)Welle eine Rolle spielt. Wenn sich Licht der
Intensitat | in einem Medium in z-Richtung ausbreitet, ist die Abnahme beim Durchgang

durch das Medium beschrieben durch:

dl )
r3 =al - Bl (2.61)

Aus (2.54) erhalt man den nichtlinearen Absorptionskoeffizienten

B = 3mX Y (—w; w,w,~w) / £,CN2A .
Fir die experimentelle Bestimmung vdbirp wird zuerst die Netto-Transmission des

einfallenden Lichtes durch das Medium unter Berlcksichtigung der Fresnel-Reflexion auf den
Oberflachen gemessen. Eine Integration tGber das rdumliche Strahlprofil liefert fir Gaul’'sche

Bundel [Srl96]:

r={d= R)Z(:Xp(_al‘)ln(1+ )

(2.62)
mit g,=PBr(1- Rl Ly und Ly =[1-exp(-aLl)]/a

wobei b die einfallende axiale Spitzenintensitat ist.
Far ultrakurze Lichtimpulse setzt man voraus, dal’3 die Integrationszeit des Detektors im
Vergleich zur Impulsdauer lang ist. Daher wird die Integrationsgrenzeocagesetzt. Dann

ergibt sich bei Gauld'scher zeitlicher Verteilung der Impulsintensitat fir die Transmission:

€ _ D\2 2 o
= g_; -4 R)\/?e[gz)( aL)J;'”[lJf qoexp(-n* )ldn’ (2.63)
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wobei €, und€, die einfallenden und transmittierten Energien sind gred2vIn2n/ T mit

T als FWHM normiert ist. Wenn ogl erfillt ist, kann (2.63) in einer Summenform

vereinfacht dargestellt werden:

—(1_D\2 2 - (9o)"
T=(1-R) exp(-aL)y ¢ 1)(“—(m+1)3,2 (2.64)

m=

Durch die Gleichungen (2.63) und (2.64) konnen die experimentell bestimmten
intensitatsabhangigen Transmissionen gefittet werden, wodurch die Bestimmur{g;,von
maoglich ist.

Die Gl. (2.54) sind fur ebene Wellen gultig, und r&umliche Effekte in der transversalen
Richtung bleiben unberiicksichtigk und n, fihren aber auch zu Modifizierung des
transversalen Strahlprofils. Selbstfokussierung, Defokussierung und Kanalisierung gehoren
dazu. Gerade diese Effekte werden bei der z-Scan-Methode zur Messung wemvendet.

Bei relativ kurzen Proben findet aber keine wesentliche Veradnderung des Strahlprofils
innerhalb der Probe statt. Im allgemeinen Fall (langes Medium) dagegen kann man eine

kritische Leistung fir das sogenannte Selbsttrapping oder die SelbstkanalisierO)ga{s

(2.65)

definieren. Wenn diese Leistung uberschritten wird, findet Selbstfokussierung statt und zwar

nach einer charakteristischen Lange [SrI96]:

L= Tw; /A
SF_(P/ F():r_l)l/z

(2.66)
Die Formeln (2.65) und (2.66) sind fur Gauld'sche Bindel und kontinuierliche Wellen in der
sogenannten paraxialen N&herung gultig. Im nichtstationdren Fall ist die analytische
Betrachtung viel komplizierter, gerade dann sind diese Effekte aber starker ausgepragt, da sie
instantan passieren und von der Impulsintensitat abhangig sind. Selbstfokussierung kann zu

katastrophaler Erhdhung der Intensitat fihren und letztendlich den Kristall zerstéren. Die
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Erhdhung der Intensitat fuhrt aber sofort zu Selbstphasenmodulation und der Impuls wird
durch die GVD verlangert. Damit kann in bestimmten Féllen die katastrophale

Selbstfokussierung vermieden werden [CPv92]. Als Kriterium fur gll&Effekte wird oft das

sogenannte B-Intergral verwendet:
o
B—Tn.jlo(ﬁ,n)di (2.67)
0

Die Bedingung B3-5 mul fiir die axiale Spitzenintensitg(n =0) =1, erflllt werden, um

mogliche nichtlineare Verzerrungseffekte durghzo vermeiden.

2.7. Fazit

Unter Berlcksichtigung der bisher erlauterten Effekte werden die nichtlinearen Kristalle fur
die Frequenzumwandlung im fs-Regime mittels parametrischer Prozesse zweiter Ordnung
ausgewahlt. Die Kristalle sollten folgende Anforderungen erfillen:

- phasenanpalRbar im gewinschten Spektralbereich,

- hohe effektive Nichtlinearitat,

- hohe optische und chemische Belastbarkeit (nicht hygroskopisch),

- hohe Transmission aller an der Erzeugung beteiligter Impulse,

- geringes raumliches Auseinanderlaufen der Strahlen aufgrund der Doppelbrechung,

- keine Zwei-Photonen-Absorption und kleine Kerr-Nichtlinearitat,

- gro3e Winkelakzeptanz und mdgliche Abstimmung durch die Temperatur,

- gunstige (geringe) GVM.

Reale Strahlen sind Gaul'sche Blindel, bei denen die radiale und z-Verteilung der Intensitét
durch die sogenannte effektive fokale Langerizg berticksichtigt werden kann. Aul3erdem

ist immer mit geringen Verlusten durch Absorption in den Kristallen zu rechnen. Diese
Verluste, Iz und Ly, kdnnen gleichzeitig theoretisch berticksichtigt werden und es existieren
analytische Formeln fir die Umwandlungseffizienz in der ,fixed-field“-Naherung bei SFG
bzw. DFG [Srl96]. Wenn aber nur die radiale Verteilung eine Rolle spielt (g¢&»L) und

die Verluste sowie die Doppelbrechung vernachlassigt werden kénnen, kann man die Formeln

(2.17) und (2.20) trivial verallgemeinern, in dem man Uber die radiale Verteilung der
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Intensitat integriert und die Effizienzega durch die Leistungen PJ’J | dxdyzw. durch die
y

Energien& :J'P d definiert. Die Bedingunge:>L kann im fs-Regime durch Anwendung

von unfokussierten Strahlen oder kurzen Kristallen meist erfillt werden.

Eine hohe Zerstorungsschwelle des Kristalls ist im fs-Betrieb sehr erwinscht, da die
Spitzenintensitdten in OPA’s und OPG’s oft liber 100 G\W/simausgehen. Im allgemeinen
werden im fs-Regime wegen der GVM kurze Kristalle verwendet, wodurch man auch hohe
Transmission und reduzierte Zwei-Photonen-Absorption und einen geringeren Einflul3 des
Kerr-Effektes erwartet. Um der Zwei-Photonen-Absorption, die durch intensive ultrakurze
Impulse hervorgerufen wird, mdoglichst zu entgehen, ist die Auswahl eines Kristalls mit
geeigneter Bandkante besonders wichtig.

Eine extrem wichtige Voraussetzung fir die hohe Umwandlungseffizienz im fs-Regime ist
aber vor allem eine geringe GVM, da manche der bisher genannten Forderungen nicht immer
erfillt werden konnen, aber zum Teil durch groBeggulausgeglichen werden kénnen.
GroRRe GVM limitiert die Kristallange und bei gegebengy kbnn diese nur mit erhdhter
Intensitat kompensiert werden, was zu unerwinschten intensitadtsabhangigen Prozessen flhren
kann. Die kleine GVM flhrt weiterhin zu grof3en spektralen Akzeptanzen und Bandbreiten,
welche Impulsverkirzung ermdglichen. Diese Situation ist erwinscht, aber die Bandbreite
mufd trotzdem kontrollierbar bleiben, da andererseits immer die Erzeugung von Fourier-
limitierten Impulsen gestrebt wird, weil dann fur Anwendungen eine optimale Kombination
der zeitlichen und spektralen Auflésung zur Verfligung steht.

Bei der Auswahl der Kristalle ist auch die hohe effektive Nichtlineariggtvithtig, die von

der Phasenanpassungskonfiguration (Polarisationen, Ausbreitungsrichtung) abhéngig ist. In
Drei-Photonen-Prozessen kann normalerweise die GVD gegeniber der GVM vernachlassigt
werden (leyp>>Lgvm). Nichtkritische Phasenanpassung ist immer erwinscht, da die

Winkelakzeptanz dann wesentlich groRer wird und=ko gilt.

Eine Temperaturabstimmung (wenn mdglich) ist auch bequemer, da sich die Strahlrichtungen

bei der Abstimmung nicht verandern.
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3. Erzeugung abstimmbarer Femtosekunden-Lichtimpulse um

200 nm und im vakuume-ultravioletten (VUV) Spektralbereich

3.1. Erzeugung abstimmbarer Femtosekunden-Lichtimpulse bei 82 MHz durch
Generation der vierten Harmonischen (FHG) eines kontinuierlich moden-

synchronisierten Ti:Saphirlasers

Modensynchronisierte Ti:Saphirlaser bieten heutzutage in Zusammenhang mit nichtlinearer
Frequenzkonversion in optischen Kristallen die einzige Méglichkeit kurze Lichtimpulse um
200 nm mit einer Repetitionsrate im 100 MHz-Bereich zu erzeugen. Mit der
Farbstofflasertechnologie, die in den 80-er Jahren verbreitet war, konnten ultrakurze
Lichtimpulse bei 210 nm (dritte Harmonische, TH) nur fur diagnostische Zwecke
(Charakterisierung der zweiten Harmonischen, SH) generiert werden. Es konnte weder eine
melRbare mittlere Leistung, noch die Impulsparameter der TH in diesen Experimenten
berichtet werden [EWCB88]. Arbeiten aus den 90-er Jahren, in denen die Erzeugung der vierten
Harmonischen (FH) um 200 nm beschrieben wurde, basieren hauptsachlich auf
ps-Ti:Saphirlasern, da dies dank der geringeren Einflisse der GVM und des zeitlichen
Uberlaps in den verschiedenen Konversionsstufen wesentlich einfacher als im fs-Regime ist.
Obwohl die Ausgangsleistung in diesen Arbeiten einige mW bei einer Repetitionsrate von
82 MHz betrug, konnte die Impulsdauer nicht vermessen werden [NaB91, NaB92]. In der
einzigen uns bekannten Publikation im fs-Regime wurde andererseits nur eine Wellenlange
von 205 nm Dberichtet: Die Ausgangsleistung war aber nicht meRbar und die
Impulscharakterisierung entsprechend nicht moglich [RCH94].

In der vorliegenden Arbeit wird zum ersten mal die Erzeugung abstimmbarer fs-Lichtimpulse
mit mW mittlerer Leistung im Spektralbereich um 200 nm durch Generation der vierten
Harmonischen (FHG) eines hochrepetierenden fs-Ti:Saphirlasers in BBO dargestellt. Die
Phasenanpassung wird dabei durch Drehen des Kristalls (kritische Phasenanpassung) erreicht.
Erstmals werden anhand der Messungen von Spektren und Impulsdauern die zeitlichen und

spektralen Eigenschaften der generierten fs-Lichtimpulse um 200 nm charakterisiert.
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3.1.1. Kristallauswahl und wichtige Kristallparameter

Obwohl die untere Transparenzgrenze vieler nichtlinearer Kristalle im Spektralbereich
unterhalb von 200 nm liegt (Tab. 3.1), existieren aufgrund der Phasenanpalbarkeit nur wenige
Kristalle, die fur die FHG eines Ti:Saphirlasers in Frage kommen.

AulRer bei einigen nichtlinearen Kristallen wie z. B. BBO, SBBQHE&B,0;) und KBBF
(KBe;BOsF,), bei denen die minimale FHG-Wellenlange durch die UV-Absorptionskante
bestimmt wird, ist die Doppelbrechung die wichtigste GroRRe, die die minimal erreichbare
SHG- und FHG-Wellenldnge bestimmt. Da die Typ I-Phasenanpassung immer die SFG
kirzerer Wellenlangen als Typ IlI-Phasenanpassung erlaubt, werden in Tab. 3.Zsnderd
jeweiligen Kristalle fur diesen Wechselwirkungstyp aufgelistet. Die Eigenschaften der
Kristalle SBBO und KBBF sind nicht in Tab. 3.1 dargestellt, da diese Materialien wegen
grol3er technischer Schwierigkeiten bei der Zichtung und Oberflachenbearbeitung noch nicht
in ausreichender Qualitat verfugbar sind. Naheres zu diesen zwei Kristallen findet man in der
Arbeit von C. Chen et. al. [CWX95]. Ansonsten sind alle andere Borat-Kristalle, fir die die
Sellmeier-Gleichungen bekannt sind und die unterhalb 200 nm transparent sind, in der
Tab. 3.1 zusammengefal3t. Aufer CBO sind alle Kristalle aus der Tabelle kommerziell
verfugbar.

Die minimale SHG-Wellenlange in Tab. 3.1 ist fur die Typ I-Frequenzverdopplung bestimmt
und die minimale FHG-Wellenlange fur die Typ I-Mischung zwischen der Grundwelle und
der dritten Harmonischen. Die Berechnung der minimalen SFG-Wellenldnge setzt keine
Beziehung zwischei; und A, voraus, und\z wird durch die Doppelbrechung bzw. die
beiden Absorptionskanten bestimmt, wobei in KDP und ADP die IR-Kante und in den Borat-
Kristallen die UV-Kante entscheidend ist. Die Relation zwischen den dielektrischen (XYZ)
und den kristallographischen (abc) Achsen fir zweiachsige Kristalle ist auch in Tab. 3.1
definiert, wobei ¢ in der XYZ-Darstellung, die d-Tensorkomponenten aber in der abc-

Darstellung angegeben sind.



3. Erzeugung abstimmbarer fs-Lichtimpulse um 200 nm und im VUV

48

Nichtlineare Kristalle, Transparenz- | Effektive Nichtlinearitat d ¢ | Nichtlineare Minimale SHG, FHG und SFG

Achsen, Klasse bereich [um] | (Typ-I Wechselwirkung) Koeffizient [pm/V] Wellenlangen, erreichbar bei
[Referenz fur Sellmeier Koeff.

KDP (KH ,PO,) 0.174-1.57 dpoe=d36SinBsin2p d36=0.39 258.5 nm 228.3nm 181 ni

negativ-einachsigd 2m [BGA82] 6=90°,$=45°, tff=dmax

ADP (NH4H,PO,) 0.18-1.53 dpoe=0d36SiNBSin2p d3g=0.47 262.3 nm 233.4nm 190 ni

negativ-einachsigd2m [Zer64] 8=90°,¢=45°, t:ff=dmax

BBO (R-BaB,0O,) 0.189-3.5 dooe=d31SiNB-dy,c0Bsin3p dy=(+/-)2.3 204.8 nm 189 nm 189 nn

negativ-einachsig, 3m [Kat86] d37=(-/+)0.16 0=90°,4=30°, cf=dg

LBO (LiB 305) 0.160-3.2 dpoe=dzco%h (X-Y) d3,=0.85 277 nm 242.5nm 160 nj

zweiachsig, mm2 [Kato4] 0=90°,$=90°, c:=0.

a,b,c:X,Z,-Y: x<ny<nz

CBO (CsB305) 0.167-3.0 deegd14SiND (Y-2) d,4=1.08 272.8 nm 236.3nm 167 nm

zweiachsig, 222 [Kat95] 6=90°,¢=90°, cff=0.

a,b,cY,Z X; n<ny<nz

CLBO (CsLiBgO10) 0.18-2.75 dpoe=d36SinBsin2p d36=0.86 236.7 nm 211.7nm 180 nm

negativ-einachsigd 2m [UnK97], [UYK99] 6=90°,=45°, cff=dmax

KB5 (KB 50g.4H,0) 0.162-1.5 dgoe=d31Sind (X-Y) d3,=0.04 217 nm 1948 nm 162n

zweiachsig, mm2 deeg0315iN?0+d3,c020 (Y-Z) |d32=0.003 8=90°,9=90°, df=dmax

a,b,c:Z,-Y,X; x<ny<nz [UnK96]

LB4 (Li,B407) 0.16-3.3 dooe=tz1Sin d3;=0.15 243.8 nm 218.3nm 160 nm

negativ-einachsig, 4mm [SKU98] 0=90°, tbff=dmax

Tab. 3.1: Eigenschaften nichtlinearer Kristalle, die um 200 nm transparent und phasenanpaf3bar sind.
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Geeignete Kristalle fir die Generation der zweiten (SHG) und dritten (THG) Harmonischen

Mit den weit verbreiteten nichtlinearen Kristallen KDP, BBO, LBO und Lik@nn effiziente
Phasenanpassung fur die SHG eines Ti:Saphirlasers erreicht werden. Tab. 3.2 zeigt die
Kristallparameter flr Typ I-Phasenanpassung in diesen Kristallen bei einer Grundwelle von
A=A1=A2=800 nm. Die Typ I-Wechselwirkung in KDP, BBO und LBO weist eine groligre d

als die Typ ll-Wechselwirkung auf. LigKristall, der aufgrund seiner Symmetrie
nichtverschwindendecg nur fir oo-e Wechselwirkung besitzt, zeigt von den vier Kristallen
die groR3te effektive Nichtlinearitat gk-ds;Sin@ mit ds;=4.4 pm/V). Sie kann aber nicht die
wesentlich groRere GVM (gegeniiber BBO) kompensieren. LBO hat eine noch geringere
GVM als BBO, was fur fs-Anwendungen zum Teil die kleinere Nichtlinearitdt kompensiert.
Mit optimierten Kristallangen sind also beide, BBO und LBO, fur fs-SHG bei 800 nm bestens
geeignet. LBO hat aber speziell bei unverstarkten Lichtimpulsen den Vorteil, dal3 die grol3ere
Winkelakzeptanz (s. Tab. 3.2) wesentlich starkere Fokussierung erlaubt. Dazu kommt der
kleinere p-Wert, der nicht nur zu einem schwacher ausgepragten Einflu® des rdumlichen
Walk-off auf die Wechselwirkungslange fuhrt, sondern auch ein rundes SH-Strahlprofil
ermoglicht. Obwohl fir KDP die GVM am geringsten ist, kann dieser Kristall wegen seiner
geringeren gk nicht mit BBO und LBO konkurrieren. Lilandererseits ist wegen der
Zerstorungsgefahr nicht fir stark fokussierte fs-Impulse bei 800 nm geeignet, da hier z. B.
Zwei-Photonen-Absorption bab,=A3=400 nm stattfinden kann. Unsere Entscheidung fir die
SHG mit LBO steht im Gegensatz zur Anwendung von BBO mit verstéarkten fs-Ti:Saphir-
Laserimpulsen in [RKN93]. Bei unverstérkten fs-Impulsen, fur die eine starke Fokussierung
unvermeidbar ist, spielt aber die Winkelakzeptanz und das Strahlprofil (besonders wenn

weitere Frequenzkonversion erfolgt) eine wesentlich grof3ere Rolle.

SHGA,=800 nm / Kristalltyp |KDP |BBO | LBO [LilOs
0 bzw. ¢ [] 44 [29 | 317 42
As=Ag; [fs/mm] 81 |[193 | 124 | 500
Oett [PM/V] 027 |21 |0.72] 2.9
ABL bzw. ApL [°mm] 0.46 |0.18 | 0.77] 0.16
0[] 1.69 |3.87 | 0.94| 4.98

Tab. 3.2: Geeignete Kristalle fiir SHG eines Ti:Saphirlasers durchstimmbar um 800 nm.
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Fir die Generation der dritten Harmonischen (THG) bei 800 nm kann man KDP, BBO und
LBO (LilO3 ist nicht mehr transparent) verwenden (s. Tab. 3.3). Nur in BBO sind aber beide
(0oo-e und eo-e) Wechselwirkungstypen méglich, wokgid,,cos0cos3 ist. Letztere hat

den Vorteil, dal’ die Polarisation der SH-Welle nach der SHG-Stufe nicht zusatzlich gedreht
werden mifdte. Dieses Schema wurde mit verstarkten fs-Laserimpulsen friher realisiert
[RKN93]. Mit unverstarkten Impulsen ist die hdherg dnd die kleinere GVM bei Typ I-
Wechselwirkung in  BBO eine entscheidende Voraussetzung fir eine hohere
Umwandlungseffizienz. Die Typ I-Wechselwirkung in KDP und LBO weist zwar kleinere
GVM auf, dies kann aber nicht die wesentlich geringere Nichtlineagit&iognpensieren. Die
Wechselwirkungslange bei der THG wird hauptsachlich daeghbestimmt und rdumliche
Effekte (Walk-off) haben einen schwéacheren Einflul3, da die optimalen Kristallangen aufgrund

der groReren GVM wesentlich kirzer sind als die bei SHG.

THG A,=800 nm / KristalltypKDP |BBO 1 |BBO Il |LBO
0 bzw. ¢ [°] 66.7 |44.2 | 55.4 77.8
Dy [fs/mm] 167 | 327 609 211
Agz; [fs/mm] 373 | 737 875 449
et [PM/V] 036 |1.76 | 0.74 | 0.18

Tab. 3.3: Geeignete Kristalle fir THG eines Ti:Saphirlasers durchstimmbar um 800 nm,
hier A;=Aw, A=Az, As=A s,

Geeignete Kristalle fir die Generation der vierten Harmonischen (FHG)

Wie bereits erwahnt, ist die direkte Verdopplung der zweiten Harmonischen (also SHG von
SHG) bis 204.8 nm (Tab. 3.1) in Typ I-BBO mdglich. In diesem Fall, def+@0° auftritt,

ist dg=031=0.16 pm/V<< d,,=2.3 pm/V. Die Frequenzvervierfachung durch SFG zwischen
der Grundwelle und der dritten Harmonischen erlaubt nicht nur die FHG von Wellenlangen
kirzer als 204.8 nm, sondern die entspecheggétauch wesentlich gréRer (Tab. 3.4). So
ergibt sich z. B. bei der SHG von der SHG fur eine FHG-Wellenlange von 2058, was

nur einer &=0.28 pm/V entspricht. Auch wenn man berucksichtigt, daf3 unterschiedliche
Leistungen in beiden Fallen zur Verfligung stehen wirden, ist der Unterschied zur SFG enorm
(vgl. Tab. 3.4).

Der gleiche Typ | SFG-Prozel3 ist in noch einem anderen kommerziell verfigbaren Kristall

aus Tab. 3.1 phasenanpalibar: KB5-Kristall, der aufgrund der tiefer liegenden Bandkante
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kleinere GVM als BBO aufweist. Allerdings ist aber dig th KB5 wesentlich kleiner als in
BBO und zusétzlich ist dieses Material auch deutlich hygroskopischer. Deshalb gibt es zu

BBO fur die FHG eigentlich keine Alternative.

FHG A,=800 nm / Kristalltyp |[BBO | KB5S
0 [°] 64.8 | 735
Doy [fs/mm] 1150 | 539
A3y [fs/mm] 2050 | 952
et [pm/V] 1.12 | 0.04

Tab. 3.4: Geeignete Kristalle fur FHG eines Ti:Saphirlasers um 800 nm durch SFQ;=Aigr
A=As, As=A4,. Bei KB5S ist die Wechselwirkung in der YZ-Ebene (ee-0) ausgewahlt, da die oo-e
Phasenanpassung in der XY-Ebene kleinere Durchstimmbarkeit bei einem festen Kristallschnitt
bedingt.

90 T
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50

Phasenanpassungswinkd]l® |

40 | 1 | 1 | | | 1 | 1 | 1 |
180 190 200 210 220 230 240

FH-Wellenlange\, [nm]

Abb. 3.1: Phasenanpassungskurven fiir die direkte Verdopplung der zweiten Harmonischen (SHG von
SHG) und fir die SFG zwischen der Grundwelle und der dritten Harmonischen in BBO, Typ I-(00-€)-
Wechselwirkung. [ die minimal erreichbaren FH-Wellenlangen).

Im Prinzip ist die FHG durch SFG in BBO bis zu 185 nm phasenanpal3bar. Die
Absorptionskante des BBO-Kristalls limitiert aber die FH-Wellenlange auf 189 nm. Anhand
der Abb. 3.1 werden die moglichen Phasenanpassungen in beiden Prozessen nochmals

verglichen. Es mul3 beachtet werden, dal3 der FHG-Kristall zur Erzeugung von sub-200 fs-
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Lichtimpulsen aufgrund des relativ grof3en Unterschiedes der Gruppengeschwindigkeiten
zwischen den eingestrahlten Lichtimpulsen maoglichst kurz gewahlt werden muf3. In Abb. 3.2
sind die GVM’s fiur die Typ I-Wechselwirkung zwischen den einzelnen Impulsen bei FHG
durch SFG in BBO in Abhéngigkeit von der FH-Wellenlange dargestellt.
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Abb. 3.2: GVM zwischen den drei wechselwirkenden Impulsen bei der FHG durch SFG in Typ I-
BBO, aufgetragen in Abh&ngigkeit von der erzeugten FH-Wellenlénge.

In den nachsten Abschnitten werden die experimentelle Anordnung und die Ergebnisse

prasentiert, wobei der Schwerpunkt auf der Erzeugung der abstimmbaren FH mit BBO liegt.

3.1.2. Experimentelle Anordnung

Der in unseren Experimenten verwendete Ti:Saphirlaser ist ein kommerzieller
modensynchronsierter Laser von Spectra-Physics (,Tsunami“) mit einer maximalen mittleren
Ausgangsleistung von 2 W bei einer Repetitionsrate von 82 MHz. Er hat einen
Abstimmbereich zwischen 760 und 845 nm mit einer Impulsdauer von 85 fs fif- sech
Impulsform. Das Impulsdauer/Bandbreiteprodukt vonAvE0.32 entspricht nahezu
fourierlimitierten Impulsen.

Um optimale Umwandlungseffizienzen bei den Frequenzmischungen zu erzielen, ist es
erforderlich, daf3 sich die miteinander wechselwirkenden Lichtimpulse sowohl zeitlich als

auch raumlich exakt tberlappen. Im Vergleich zu verstarkten Lasersystemen [RKN93] ist die
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FHG bei einem 82 MHz fs-Laser wesentlich schwerer zu realisieren, weil die Strahlen stark in
die Kristalle fokussiert werden mussen, um vergleichbare Intensitaten und damit

Umwandlungseffizienzen zu erreichen.

kontinuierlich modensynchronisierter Ti:Saphirlaser
2'W, 82 MHz, 85fs, 760-845 nm

A
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Abb. 3.3: Experimenteller Aufbau zur FHG eines hochrepetierenden fs-Ti:Saphifasérsndwelle,

SHG: Frequenzverdopplung in LBO (L=1.5 mm=32°), THG: Frequenzverdreifachung in BBO
(L=0.3 mm, 6=44.3°), FHG: Frequenzvervierfachung in BBO (L=0.1 oder 0.3 n#np5°), DFG:
Differenzfrequenzerzeugung in BBO zur Messung der Impulsdauer der vierten Harmonischen
(L=0.04 mm, 6=65°), D1-D3: Verzdgerungsstrecker?R: Drehung der PolarisatiorDM1-DM7:
dichroitische SpiegelSi: Si-Photodiode ohne Fenstér-L9: Linsen mit Brennweiten von.£4 cm,

f.,=8 cm, f;=6 cm, f,~fs=5 cm, fy=-20 cm,A-C: MelRorte der mittleren Leistungen. Alle Kristalle
sind Typ I, d. h$=30° in BBO und=90° in LBO.
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Um die durchstimmbare FH um 200 nm mittels kaskadierter SFG zu erzeugen, wird zuerst die
Erzeugung der zweiten und dritten Harmonischen benétigt. Der gesamte experimentelle
Aufbau ist in Abb. 3.3 gezeigt.

Die Grundwelle (F) aus dem Ti:Saphir-Oszillator ist senkrecht zur Tischebene polarisiert und
wird mit einem Achromaten L1 in den ersten SHG-Kristall ()BQur die
Frequenzverdopplung fokussiert. Die erzeugte zweite Harmonische ist somit horizontal zur
Tischebene bzw. senkrecht zur verbleibenden Grundwelle polarisiert. Nach Rekollimierung
beider Strahlen mittels eines zweiten Achromaten L2 werden die Grundwelle und die zweite
Harmonische mit einem dichroitischen Spiegel DM1, der die zweite Harmonische reflektiert
und die Grundwelle transmittiert, getrennt.

Die Polarisation der zweiten Harmonischen wird mithilfe von vier Spiegeln (PR) um 90°, also
parallel zur Grundwelle gedreht. Die zweite Harmonische wird dann am néchsten
dichroitischen Spiegel DM2 mit der Grundwelle vereinigt, so dafd kollineare Typ I-
Wechselwirkung zur nachsten Frequenzmischung (THG) mdglich ist. Mittels der ersten
Verzogerungsstrecke D1 kann eine optimale zeitliche Uberlappung zwischen der Grundwelle
und der zweiten Harmonischen im THG-Kristall erreicht werden.

Die beiden Strahlen werden dann mittels eines weiteren Achromaten L3 in den THG-KTristall
fokussiert. Danach werden die verbleibenden Grundwelle F und SH sowie die generierte TH
mit einer UV-Quarzlinse L4 wieder rekollimiert. Der dichroitische Spiegel DM3 reflektiert
nur die dritte Harmonische. Die zweite Harmonische wird an dem n&chsten dichroitischen
Spiegel DM4 reflektiert, so dal3 nur die Grundwelle Uber die Verzégerungsstrecke D2 laufen
kann. Durch die Drehung der Polarisation der dritten Harmonischen nach dem gleichen
Prinzip, wie nach der SHG, hat der TH-Strahl fur die FHG die gleiche Polarisation wie die
Grundwelle.

Bevor die Grundwelle F und die dritte Harmonische TH mit einer UV-Quarzlinse L5 in den
FHG-Kristall fokussiert werden, wird der Strahlquerschnitt der Grundwelle mit einer
negativen Linse L9 aufgeweitet, um die unterschiedlichen Durchmesser und Fokuslangen
beider Strahlen anzupassen. Diese Korrektur tragt zur Erhdhung der Umwandlungseffizienz
bei.

Generell sind alle Kristallangen in Abb. 3.3 langer als die entsprechenden GVM-
Wechselwirkungslangen, bestimmt durch Formel (2.48). Der Grund daflr ist, daf’ in jedem
weiteren Schritt mit der Grundwelle gemischt wird, die sich ihrerseits selbst durch die hohe
Umwandlungseffizienzen in jeder Stufe verlangern hat. Fur die SHG z. B. kann man mit

Formel (2.48) eine GVM-Wechselwirkungslange vorgsy=0.7 mm bei A,=800 nm
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abschatzen. L=1.5 mmzluy fuhrt hier zu langeren SH-Impulsen und erhdht gleichzeitig die
Umwandlungseffizienz, was auch eine Verlangerung der Grundwelle verursacht. Damit hat
man bessere Voraussetzungen fir die nachste Stufe geschaffen, da fur die optimale THG die
Anzahl der SH-Photonen mdglichst genauso grof3 wie die Zahl der F-Photonen sein muf3te. Im
allgemeinen kann man also sagen, dald die kirzere Impulsdauer fur das Erreichen einer
hoheren Umwandlungseffizienz geopfert werden muf3. Raumliche Walk-off-Effekte dirfen in
keiner Stufe eine Rolle Spielen, da die entspechende Walk-off-Wechselwirkungslange grof3er
als L ist.

Die vierte Harmonische FH wird mit einer weiteren UV-Quarzlinse L6 rekollimiert und
anschlieend von der Grundwelle und der dritten Harmonischen utber einen dichroitischen
Spiegel DM6 getrennt. Um die Impulsdauer der durchstimmbaren vierten Harmonischen
mittels DFG mit der Grundwelle messen zu konnen, wird die vierte Harmonische mit einem
Teil der Grundwelle, der vor der SHG-Stufe ausgekoppelt wird, gemischt (Abb. 3.3). Die
zeitliche Synchronisation zwischen den beiden Impulsen wird Uber die Verzdgerungsstrecke
D3 erreicht. Hier wird wieder die Typ I-Wechselwirkung, die dem inversen Prozel3 der FHG
entspricht, benutzt. Als DFG-Kristall dient ein 40 um kurzer BBO, der auf ein Quarzsubstrat
geklebt ist.

Nach der DFG wird das Kreuzkorrelationssignal, dessen Wellenlange der TH entspricht,
rekollimiert und mit einem UV-Prisma von den restlichen Strahlen getrennt. Vor der
Detektion des DFG-Signals mit einer Si-Photodiode tber Lock-In-Technik werden zuséatzlich
mit geeigneten Farbglasfiltern die unerwiinschten Wellenlangen unterdrickt.

Zur Messung der spektralen Eigenschaften wird die vierte Harmonische vor DM7 mit einem
Metallspiegel ausgekoppelt. Die Spektren werden mit einem 0.2-m VUV-Monochromator
(McPherson, Modell 234/302) mit einem abbildenden Gitter (1200 Linien/mm)
aufgenommen. Als Detektor wird eine UV-empfindliche CCD-Matrix mit Vielkanalanalysator
(OMA; Spectroscopy Instruments, Modell ST-130/TE-CCD-576) eingesetzt. Die spektrale

Auflésung hierbei betrégt 0.06 nm pro Kanal.

3.1.3. Ergebnisse und Diskussion

Die mittlere Ausgangsleistung der Grundwelle aus dem Ti:Saphir-Oszillator betrug 1.9 W
(Mel3punkt A, Abb. 3.3). Davon wurde etwa 5% fir die spatere DFG zur FH-
Impulsdauermessung ausgekoppelt. Die maximale mittlere Leistung der generierten zweiten
Harmonischen von 625 mW wurde nach Rekollimation der Strahlen vor der THG-Stufe
gemessen (Mel3punkt B, Abb. 3.3).
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Die gemessene Leistung der zweiten Harmonischen entspricht einer Umwandlungseffizienz
von >30 %. Die mittlere Leistung der verbleibenden Grundwelle und ihre Impulsdauer
(Autokorrelationsmessung) nach diesem Umwandlungsprozel3 betrugen 825 mwW und 100 fs.
Die Verbreiterung der Impulsdauer der Grundwelle ist auf die relativ hohe
Umwandlungseffizienz und nicht auf die GVD zuriickzufiihren. Die mit Formel (2.51)
berechnete GVD-Impulsverlangerung betragt nur 3.7 fs (bei 800 nm).

Die SH-Impulsdauer konnte mittels einer Kreuzkorrelationsmessung im THG-Prozel3
bestimmt werden. Gemessen wurde dabei die mittlere TH-Leistung als Funktion der
Verzégerung zwischen der Grundwelle und der zweiten Harmonischen. Die aufgenommene
Kurve zeigte eine Halbwertsbreite (FWHM) von 220 fs. Bei der Berechnung der SH-
Impulsdauer muf3 man beachten, dal3 die Kreuzkorrelationsfunktion sowohl mit der Lange der
wechselwirkenden Impulse als auch mit den GVM-Parametern verknipft ist [BLS93]. In
unserer Impulsdauermessung durch Kreuzkorrelation im THG-Prozel3 spielt die &zVM

eine wichtige Rolle. Der Wert von/,;, der dem Laufzeitunterschied zwischen den zwei
eingestrahlten Impulsen am Ende des THG-KTristalls der Lange L entspricht, betrug nur 93 fs.
Die Impulsdauer der zweiten Harmonischen vgg=179 fs wurde durch Entfaltung [BLS93]

unter Vernachlassigung der Sattigung (die Kreuzkorrelationsfunktion war von der
Umwandlungsrate im THG-Prozel3 ziemlich unempfindlich) berechnet. Dieser Wert stimmt
gut mit dem Laufzeitunterschied am Ende des verwendeten SHG-Kristalls von
LA31=LA3,=174 fs Uberein. Hier ist;®v, die Gruppengeschwindigkeit der Grundwelle ugd v

die der zweiten Harmonischen.

Die maximale mittlere Leistung der dritten Harmonischen lag kgtl»0 mW, was einer
Umwandlungseffizenz von >25 % bezogen auf die SH-Leistung entspricht. Die Leistung der
verbliebenen Grundwelle betrug 450 mW und die durch Autokorrelationstechnik bestimmte
Impulsdauer 115fs. Ahnlich wie die vorherige Impulsdauermessung der zweiten
Harmonischen wurde die der dritten Harmonischen durch die Kreuzkorrelationsmessung im
FHG-Prozel3 unter Vernachlassigung der Sattigung bestimmt. Die Kreuzkorrelationskurve
zwischen der Grundwelle und der dritten Harmonischen zeigte eine FWHM von 260 fs. Die
Entfaltung mit T,=115 fs und 1,;=108 fs (GVM-Unterschied beim FHG-Prozel) liefert eine
Impulsdauer von F=210fs. Dieser Wert stimmt wiederum ziemlich genau mit dem
Laufzeitunterschied Az; im THG-Kristall Gberein. Es erwies sich, dafl3 hier der dominierende
Parameter, der die TH-Impulsdauer bestimmt, die GVM zwischen der Grundwelle und der
dritten Harmonischen ist. Dieses Ergebnis ist nicht (berraschend, da die

Wechselwirkungsléange zwischen der Grundwelle und der zweiten Harmonischen im THG-
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Kristall nach der Relation von ,J/A2;=0.55 mm (T,<T»,) groler ist als die eingesetzte
Kristallange. Damit ist die durch diese GVM verursachte Impulsverbreiterung sehr klein.

Fur die Erzeugung der vierten Harmonischen standen zwei BBO-KTristalle unterschiedlicher
Lange (0.1 und 0.3 mm) zur Verfigung. Der Durchmesser der beiden fokussierten Strahlen
wurde im Brennpunkt, in dem sich der FHG-Kristall befindet, gemessen und betrug etwa
40 um. Die Abstimmbarkeit der vierten Harmonischen, die durch die Wellenlangenédnderung
des Ti:Saphirlasers erfolgte, wurde mit dem 0.1 mm kurzen BBO-Kristall demonstriert. Die
erreichte kurzeste Wellenlange lag bei 193.7 nm. Die vierte Harmonische liel3 sich zwischen
193.7 nm und 211 nm abstimmen. Die maximale mittlere Leistung wurd®,Jge205 nm

gemessen und betrug.26 mW.
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Abb. 3.4: Spektren der generierten vierten Harmonischen mit dem 0.1 mm-BBO und die
entsprechende mittlere Leistung (punktierte Linie).

Abb. 3.4 zeigt die FH-Spektren und die gemessene mittlere Leistung mit dem 0.1 mm kurzen
BBO-Kristall. Es ist zu sehen, dal3 die gemessene Leistung oberhalb 205 nm abnimmt,
obwohl d in BBO eigentlich mit steigender Wellenlange zunehmen sollte. Die Ursache dafur

liegt an der abfallenden mittleren Leistung des Ti:Saphir-Oszillators oberhalb von 820 nm.
Die abnehmende FH-Leistung auf der kurzwelligen Seite des Abstimmbereiches ist sowohl

auf die Abnahme derg fir die THG- und FHG-Prozesse als auch auf die Absorption von
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BBO unterhalb von 200 nm zuriickzufiihren. Die maximale Umwandlungseffizienz mit dem
0.1 mm BBO betrug)s=Pac(PuPs) =3 %.

In Abb. 3.5 wird eine Kreuzkorrelationskurve, die mittels DFG im 40 um BBO aufgenommen
wurde, gezeigt. Da das zeitliche Verhalten des DFG-Signals im gesamten Abstimmbereich
nahezu gleich blieb, wurden die weiteren Untersuchungen bei der Wellenlg@94 nm
durchgeflnhrt, flr die man nahezu die maximale FH-Leistung erhalten hat. Zur Berechnung der
Impulsdauer wurde die Kreuzkorrelationskurve aus Abb. 3.5 mit den Paramete8h f$

und LA3=77 fs (mit A3;=1925 fs/mm und L=40 um), die fir den DFG-Prozel3 gultig sind,
entfaltet.
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Abb. 3.5: Kreuzkorrelationskurve zur Impulsdauermessung zwischen der zu charakterisierenden
vierten Harmonischen bei 204 nm und dem Referenzstrahl bei der Grundwelle, hier wurde der 0.1 mm
BBO als FHG-Kristall verwendet.

Die Impulsform der generierten vierten Harmonischen ist im wesentlichen durch die
Impulsform der Grundwelle und durch den Laufzeitunterschied zwischen der Grundwelle und
der vierten Harmonischen/f;;=192.5fs im FHG-Kristall bestimmt. Die Impulsform der
dritten Harmonischen kann vernachlassigt werden, da die Impulsdguén FHG-Prozel
wesentlich breiter ist als die der Grundwelle. Die auf diese Weise abgeschatzte FH-
Impulsdauer betrug 165 fs und die gemessene Halbwertsbreite des entsprechenden Spektrums
(FWHM) AA=0.64 nm.
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Das experimentell bestimmte Impulsdauer/Bandbreiteprodukfivdr,~0.7 liegt 40 % Uber

dem fur fourierlimitierte Impulse. Einerseits kann die Uberschreitung der
Bandbreitenbegrenzung auf die Ungenauigkeiten der Sellmeier-Koeffizienten fur die
Bestimmung der GVM-Parameter in den FHG- und DFG-Prozessen zurtickgefihrt werden,
was die Entfaltungsprozeduren beeinflul3t. Die Zuverlassigkeit der derzeit meist verwendeten
Sellmeier-Gleichungen fur BBO laf3t fir die Bestimmung der Brechzahlen unterhalb 205 nm
laut [Kat86] nach. Andererseits sind die eingestrahlte Grundwelle und die dritte Harmonische
nicht ganz bandbreitenbegrenzt. Daher sind die genauen Impulsformen der beiden Strahlen bei
der FHG nicht exakt bekannt. In diesem Sinne ist die gemessene FH-Impulsgai&5Ts

als obere Grenze der moglichen erreichbaren Impulsdauer anzusehen.
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Abb. 3.6: Kreuzkorrelationskurve zwischen der vierten Harmonischen bei 204.5 nm und dem
Referenzstrahl bei der Grundwelle, hier wurde der 0.3 mm BBO als FHG-Kristall verwendet.

Um die Umwandlungseffizienz und somit die mittlere Leistung der vierten Harmonischen zu
erhohen, wurde auch der 0.3 mm lange BBO-Kristall fir FHG eingesetzt, wabeaich
aufgrund der grofReren Laufzeitdifferenz verbreitert hat. Abb. 3.6 zeigt die aufgenommene
Kreuzkorrelationskurve fur diese Messung und Abb. 3.7 das entsprechende Spektrum. Die
maximale mittlere Leistung betrug 15 mW, was einer Umwandlungseffizienz von 8 %
entspricht. Die Entfaltung der Kreuzkorrelationskurve liefert eine Impulsdauer von
T4,=340 fs. Sie ist gegeniber der Impulsdauer der im 0.1 mm BBO generierten vierten

Harmonischen nur doppel so lang, obwohl die Kristallange verdreifacht wurde. Diese
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nichtproportionale Impulsverbreiterung ergibt sich, da in diesem FHG-PrazgRbereits

groRBer als 3, und T, ist. Mit anderen Worten, die GVM-Wechselwirkungslange der
eingestrahlten Impulse ist bereits kurzer als die eigentliche Kristallange. Die Verwendung
eines noch langeren BBO-Kristalls fur den FHG-Prozel} ist dadurch beschrankt und deshalb
nicht sinnvoll. AuRerdem nimmt die Transmission der FH durch den Kristall bei kiirzeren

Wellenlangen mit zunehmender Lange stark ab und damit auch die Umwandlungseffizienz.

T T T T T

1.0} 4
s
S,
= 0.5F |
:(E
‘»
c
g
£

0.0

L | L | L | L | L
202 203 204 205 206 207

FH-Wellenlanger,, [nm]

Abb. 3.7: FH-Spektrum bei 204.5 nm mit 0.3 mm BBO als FHG-KTristall.

Es wurde hier gezeigt, dal’3 die Erzeugung von fs-Impulsen im Spektralbereich um 200 nm
durch die Frequenzvervierfachung eines hochrepetierenden Ti:Saphirlasers bei 82 MHz
realisiert werden kann. Die 165 fs-Impulse, die mit einem 0.1 mm kurzen BBO erzeugt
wurden, ermdglichen zeitaufgeldste Pump- und Abtast-Experimente mit der vierten
Harmonischen und der Grundwelle und einer Auflosung von <200 fs. Auch kombinierte SH-
FH Experimente (zeitliche Auflésung <270 fs) und TH-FH Experimente (zeitliche Auflésung

<300 fs) sind moglich. Die entsprechenden Abschétzungen basieren auf den FWHM’s der

Kreuzkorrelationskurven.
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3.2. Erzeugung abstimmbarer Femtosekunden-Lichtimpulse bei 1 kHz im VUV-
Spektralbereich durch Summenfrequenzmischung (SFG) an einem Ti:Saphir-

Verstarkersystem

Wie in der Einleitung bereits erwahnt, wurde FHG durch SFG bis zur Transparenzgrenze
(189 nm) von BBO mit verstéarkten fs-Ti:Saphir-Laserimpulsen schon friher demonstriert
[RKN93]. Dank zahlreicher Weiterentwicklungen von Borat-Kristallen gibt es nun einige
neue Vertreter aus dieser Familie, die die Erzeugung abstimmbarer fs-Lichtimpulse im VUV-
Spektralbereich unterhalb von 189 nm erméglichen. Im Vergleich zum LBO-Kristall, der fur
die SFG unterhalb von 187 nm in [SRP94] vor einigen Jahren eingesetzt wurde, besitzen
andere Borat-Kristalle bessere Eigenschaften fir die Erzeugung von fs-Lichtimpulsen in
diesem Spektralbereich.

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse zur SFG mit der vierten Harmonischen eines
regenerativen Ti:Saphir-Verstarkers und einem dazu synchron erzeugten NIR-Impuls in den
neu entwickelten Kristallen LB4 und CLBO sowie in KB5 (siehe Tab. 3.1) dargestellt. Die
verwendeten Kristalle werden dabei charakterisiert. Zu den Ergebnissen gehdort u. a. die
kirzeste Wellenlange, die experimentell durch SFG in nichtlinearen Kristallen bisher erreicht

wurde.

3.2.1. Vergleich der VUV-Kristalle

Wichtige Voraussetzungen nichtlinearer optischer Kristalle zur Erzeugung von VUV-
Lichtimpulsen sind in erster Linie mdglichst tiefe Transparenzgrenze und Phasenanpal3barkeit
im VUV-Spektralbereich (s. Tab. 3.1). Wie bereits erwéhnt, erlaubt die TypI-
Wechselwirkung bei SFG die Phasenanpassung fur kirzere VUV-Wellenlangen als die Typ IlI.
Obwohl einige der ersten nichtlinearen Kristalle, KDP und ADP, unterhalb von 190 nm
transparent sind, wurden sie bisher nie zur Erzeugung ultrakurzer Lichtimpulse in diesem
Spektralbereich verwendet, aul3er in einer nicht-phasenangepaliten Anordnung [SSf89]. Nach
der Entdeckung von LBO ist es klar, dal3 diese Materialien keine Vorteile besitzen
(vgl. Tab. 3.1) [SRP94]: so weist LBO z. B. héhere Nichtlinearitat, grol3ere Doppelbrechung
und eine bessere VUV-Transparenz als KDP und ADP auf.

Prinzipiell kbnnen mit allen Borat-Kristallen aus Tab. 3.1 durch SFG mit einem UV- und
einem IR-Impuls VUV-Wellenlangen bis zur VUV-Bandkante erreicht werden, da eine
Phasenanpassung bis zu dieser unteren Grenze mit IR-Wellenlangen, die immer noch im

Transparenzbereich der Kristalle liegen, moglich ist. Die minimal erreichbare SFG-



3. Erzeugung abstimmbarer fs-Lichtimpulse um 200 nm und im VUV 62

Wellenlange, die in Tab. 3.1 aufgelistet ist, wird BeR0° fur einachsige Kristalle und
entlang der Y-Achse 6690°, $=90°) fur zweiachsige Kristalle erzielt, wobei diese
Orientierung der Ausbreitungsrichtung der Lichtimpulse entspricht.

Nicht alle prinzipiell méglichen VUV-Wellenldngen sind aber durch SFG mit der vierten
Harmonischen eines Ti:Saphir-Lasersystems zugénglich, da die minimale FH-Wellenlange
189 nm betragt. Diese zusatzliche Beschréankung erfordert prazise Auswertung der
Phasenanpassungseigenschaften fir die einzelnen Borat-Kristalle. Die Nachteile bei der VUV-
Impulserzeugung in LBO und CBO liegen in der verschwindendgn wienn sich die
wechselwirkenden Impulse entlang der Y-Achse ausbreiten (Tab. 3.1). Bei langeren VUV-
Wellenlangen, fur die die SFG durch kritische Phasenanpassung erreicht wird, kbnnte CBO
aufgrund der groRRerengdzwar eine hohere Umwandlungsffizienz liefern als LBO, aber es ist
bisher unklar, ob dieses Material mit nichtkritischer SBS90°, $=90°) kirzere VUV-
Wellenlangen als LBO liefern kann. Es ist aus Tab. 3.1 zu entnehmen, dal’3 die beiden
Kristalle sehr &hnliche Eigenschaften besitzen und daher alle in LBO phasenanpal3baren SFG-
Wellenlangen auch in CBO erzeugt werden kdnnen.

Im Gegensatz zu CBO und LBO zeigt CLBO im 90°-Limit eine maximgjeiad kann somit

fur die effiziente Frequenzumwandlung unterhalb von 190 nm verwendet werden. Die untere
UV-Absorptionskante liegt in diesem Material laut Messungen an 4 mm langen Proben
[MKN95] bei 180 nm. In CLBO wird also die kirzeste durch SFG erreichbare VUV-
Wellenlange nicht durch die Doppelbrechung bzw. Phasenanpassung bestimmt, sondern durch
die Bandkante des Kiristalls. Die Kristalle KB5 und LB4 kénnen ihrerseits auch unter
Beriicksichtigung der Beschrankung durch die kirzeste FH-Wellenldnge von Ti:Saphir-
Lasersystemen in nichtkritischer 90°-Anordnung unterhalb 190 nm mit maximiegter d
verwendet werden (Tab. 3.1).

In Abb. 3.8 wird verdeutlicht, dal3 die Doppelbrechung von LB4 groRRer als die von LBO ist,
aber kleiner als die von KB5. Die Kurven zeigen, dal3 LB4 fir die Phasenanpassung zur
Erzeugung der gleichen SFG-Wellenlange eine etwas langere NIR-Wellenlange bendtigt als
KB5, aber eine kirzere als LBO. Da in unserem Experiment der OPG, der Signal- und
Idlerimpulse in diesem NIR-Wellenlangenbereich erzeugt, um 800 nm gepumpt wird, kann
man aus dem Bild schlieBen, daf3 die vierte Harmonische in LBO und LB4 mit dem
langwelligen Impuls (Idler) aus dem OPG gemischt wird und in KB5 mit dem kurzwelligen
Impuls (Signal), um VUV-Impulse bei der gleichen Wellenldnge durch SFG zu erzeugen. Die
Verfugbarkeit der NIR-Impulse wird im nachsten Abschnitt behandelt. Es sei angemerkt, daf3

die nichtkritische Phasenanpassung fur die SFG nur durch voneinander unabhangig
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durchstimmbare NIR-Impulse bai und FH-Impulse beh, erreichbar ist. Das linke und
rechte Ende aller Kurven in Abb. 3.8 wird durch die UV-Absorptionskante limitiert. In
keinem der drei Kristalle kann aber die untere VUV-Grenze~1&® nm durch SFG mit der

FH eines Ti:Saphir-Lasersystema,)( erreicht werden. Deshalb ist fur die minimale
erreichbare VUV-Wellenlange die Doppelbrechung entscheidend und in diesem Sinne ist KB5
besser als LB4 und LB4 besser als LBO.
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Abb. 3.8: Nichtkritische (90°) Typ I-Phasenanpassung fur SFG in LBO, LB4 und KBb#if>A;
und 1A;=1/A+1/\,. Der Fall vom\;=A, entspricht SHG (s. Tab. 3.1).

Die kritische Phasenanpassung durch Anderung des Kristallwinkels in LBO, CLBO und LB4
ist in Abb. 3.9 gezeigt. Die angegebenda-Werte entsprechen den typischen FH-
Wellenlangen, die am Ti:Saphir-Lasersystem erzeugt werden koénnen. Die untere VUV-
Wellenlangengrenze in LBO und LB4 wird in der Tat durch die Verfigbarkeit der FH-
Wellenlange bestimmt, in CLBO durch die Bandkante. Die obere Grenze fir die SFG-
Wellenlange in Abb. 3.9 wird fur alle drei Kristalle durch die entsprechenden IR-
Absorptionskanten bestimmt.

Aus Abb. 3.9 ist ersichtlich, daf? auch in kritischer Phasenanpassung LB4 kirzere VUV-
Wellenlangen als LBO liefern kann. Das gilt auch fur CLBO in seinem ganzen
Abstimmbereich. Obwohl6=90° in CLBO nur fir A,=205 nm (in dieser Abbildung)

erreichbar ist, hat die wesentlich grél3ere Doppelbrechung von CLBO relativ zu LBO einen
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anderen wichtigen Vorteil fir unsere spezifische Anwendung: um die gleiche VUV-
Wellenlange durch SFG zu generieren, wird im Fall von CLBO eine langere FH-Wellenlange
benotigt, die erfahrungsgemald mit hoherer Effizienz erzeugt werden kann (vgl. Abb. 3.4,
links).
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Abb. 3.9: Kritische Phasenanpassung durch Winkelanderung fir VUV-SFG in LBO (gestrichelte
Linien), LB4 (durchgezogene Linien) und CLBO (punktierte Linien) fir 4 verschiedenen FH-
Wellenlangen\,. Die Winkelabstimmung wird in LBO durch Anderung vom azimuthalen Wigkal

der XY-Ebene, und in LB4 und CLBO durch Anderung vom polaren Wilegteicht.

Die GVM fur KB5 bei nichtkritischer Phasenanpassung ist in Abb. 3.10 zu sehen. Die flr
kritische Phasenanpassung in LB4 und CLBO berechnete GVM st in den AbHl3.11
dargestellt, wobei diese GVM-Kurven genau den Abstimmbereichen aus Abb. 3.9
entsprechen. Die SFG-Kristallange sollte nicht wesentlich tGber der Wechselwirkungslange
T/A;; zwischen dem FH- und dem IR-Impuls liegen, da man dadurch an
Umwandlungseffizienz nicht mehr gewinnen kann. Kirzere Proben bieten gleichzeitig die
Mdoglichkeit, die Kristalle bis zu ihrer UV-Absorptionskante zu benutzen. Bei einer
ausgewahlten Kristallange wird die eigentliche Impulsdauer des erzeugten VUV-Impulses
auch durch seine Gruppengeschwindigkeitsverzdgerung relativ zu den FH- und IR-Impulsen
beeinfluf3t.

Fur Typ I-Wechselwirkung in LB4, KB5 und CLBO wird laut Tab. 3.1 dn der

nichtkritischen Konfiguration maximal, im Gegensatz zu LBO (und CBO), fir g¢ie d
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verschwindet. SFG kann in KB5 mit Typ I-Wechselwirkung sowohl in der XY-Ebene (00-€e)
als auch in der YZ-Ebene (ee-0) erreicht werden (Tab. 3.1), aber fur die Abstimmbarkeit ist
die Ausbreitung in der YZ-Ebene giinstiger, weil eine kleinere Anderung des kritischen
Winkels 6 notig ist. Beide Konfigurationen verschmelzen entlang der Y-Achse mit
identischen Polarisationen aller Wellenlangen. Wie bereits erwahnt, kann mit CLBO die 90°-
Phasenanpassung im VUV-Bereich wegen der unteren Transparenzgrenze nicht immer
erreicht werden. Deshalb ist es moglich, die effektive Nichtlinearitdt von CLBO in
bestimmten Fallen durch Typ ll-Wechselwirkunggfbin@cos2p) zu erhdhen. Generell ist

die Nichtlinearitat in CLBO wesentlich grol3er als in LB4, und in LB4 wesentlich grof3er als in
KB5 (Tab. 3.1).
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Abb. 3.10: GVM fur nichtkritische VUV-SF@€90°,$=90°) in KB5.

LB4 ist ein neu entwickeltes Material aus der Borat-Familie. Grol3e Proben mit guter
Homogenitat der Brechungsindizies und mit geringen Delokalisationen wurden vor kurzem
mit dem Czochralski-Verfahren (nicht anwendbar fir die restlichen Borat-Kristalle)
erfolgreich geziichtet. Der nichtlineare Koeffizient von LB4 wurde in [FCT91] bestimmt.
Frequenzumwandlung in diesem Material wie die SHG eines Nd:YAG-Lasers (1064 nm)
wurden demonstriert. Eine detailierte Beschreibung dazu ist in [KJC94] zu finden. Vor kurzer

Zeit hat man herausgefunden, dal LB4 auch fir die Erzeugung der vierten und funften
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Harmonischen eines Nd:YAG-Lasers gut geeignet ist [KSS97]. Im Vergleich zu den anderen
Borat-Kristallen ist LB4 am wenigsten hygroskopisch, wodurch ein problemloser Einsatz an

Luft moglich ist.
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Abb. 3.11: GVM flir SFG in LB4Ay; (durchgezogene Linien) unfiso (gestrichelte Linien)A,
bezeichnet vier FH-Wellenlangen, die mit Ti:Saphir-Lasersystemen erzeugt werden kdnnen.

KB5 ist ein schon seit langem bekanntes Material aus der Borat-Gruppe. Obwohl die
mikroskopische Nichtlinearitat in diesem Material relativ grof3 ist, kommen leider aufgrund
der Kristallsymmetrie nur sehr kleine Koeffizienten zur Wirkung, die die makroskopisghe d
bestimmen [Cct93]. Der Kiristall ist weich und hygroskopisch. Verbesserte Sellmeier-
Gleichungen fir KB5S, die mit ns-SFG-Experimenten bis zu 177.4 nm (die bisher kirzeste
Wellenlange mit diesem Material) gut Ubereinstimmen, wurden vor kurzem publiziert
[UnK96].

Das Hauptinteresse bei der Entwicklung von CLBO, der 1995 erfolgreich geziichtet wurde,
liegt in der Generation der dritten, vierten und fuinften Harmonischen von Nd:YAG-Lasern
[MKN95], [ZMS96], [KKF0O0] und in der Realisierung eines Festkorperlaserersatzes fur ArF-
Laser um 193 nm [DSO099]. Die kirzeste bisher demonstrierte VUV-Wellenlange durch ns-
SFG in CLBO war 185 nm [UnK97]. CLBO ist auch hygroskopisch, was sich besonders
schlecht beim Polieren von kurzen Proben auswirkt. Aul3erdem zeigt er gewisse Verspannung

in der Kristallstruktur und die Tendenz zu platzen. Deshalb ist es bis heute sehr schwierig,
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CLBO kommerziell sowohl in guter Qualitat als auch in einer kurzen Probe geschnitten zu

erhalten.
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Abb. 3.12: GVM fir SFG in CLBOA,1 (durchgezogene Linien) udks, (gestrichelte Linien)A, wie
in Abb. 3.11.

Die Parameter der vorhandenen Borat-Proben sind in Tab. 3.5 zusammengefal3t. Mit der KB5

Probe konnte aufgrund des nichtkritischen Schnitts und der mechanischen Halterung nur

schwach abweichend von der Y-Ausbreitungsrichtung experimentiert werden.

Kristall LB4 KB5 CLBO (a) CLBO (b) | LBO
Lange [mm] | 0.107 0.5 0.15 1 0.2
Apertur [mm]| 10x10 5x5 4x5 6x8 5x5
Schnitt 6=80° 6=90°, 6=55°, 6=55°, 6=90°,
$=90° h=45° h=45° $=80°

Herkunft Mitsubishi Mat] Photox, Kogakugiken, | EKSMA, CASIX,
Corp., Japan |aus China |[Japan Lithauen China

Tab. 3.5: Parameter der zur Verfligung stehenden Borat-Kristalle fir VUV-SFG.
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In Abb. 3.13 wird die Transmission der in dieser Arbeit verwendeten LB4 Probe gezeigt.

Diese kurze unbeschichtete Probe ist noch unterhalb von 160 nm transparent.
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Abb. 3.13: VUV- und MIR-Transmission der LB4-Probe. Die Transmission ist mit unpolarisiertem
Licht bis 160 nm gemessen.
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Abb. 3.14: UV-Transmission von CLBO, gemessen mit unpolarisiertem Licht. Die Probe (a) ist
0.15 mm lang und die Probe (b) ist 1 mm lang.
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In unserem Experiment wurden zwei CLBO-Kristalle unterschiedlicher Lange verwendet. Die
kurze unbeschichtete Probe, CLBO (a), zeigte keine Verschlechterung der Oberflachenqualitat
nach kurzem Kontakt mit Luft. Die zweite langere Probe, CLBO (b), war auch unbeschichtet
und in einem versiegelten Gehause mit zwei 2 mm dickeni¥ghkstern montiert.

Die UV-Transmission der verwendeten CLBO-Proben ist in Abb. 3.14 gezeigt. Diese
Messung war leider nur bis 175 nm maoglich, aber man wirde aus der Abbildung erwarten,
dal3 ein kurzer CLBO-Kristall mindestens bis zu 170 nm transparent ware. Das ist ein
Uberraschendes Ergebnis, wenn man mit der bisher angenommenen Grenze von 180 nm
vergleicht [MKN95]. Dies zeigt, dal3 das VUV-Potential dieses Materials wahrscheinlich auch
von der Kristallqualitat abhangig ist.

In den folgenden zwei Abschnitten wird die Erzeugung durchstimmbarer fs-VUV-Impulse
durch SFG in den oben erwéhnten Borat-Proben dargestellt. Die experimentelle Anordnung
wird beschrieben und die Ergebnisse diskutiert. Neben den zu untersuchenden Proben von
LB4, KB5 und CLBO stand auch ein LBO-Kristall als Referenz zur Verfligung (s. Tab. 3.5).

3.2.2. Experimentelle Anordnung

Die vierte Harmonische eines regenerativen Ti:Saphir-Verstarkers wird benutzt, um fs-
Lichtimpulse weiter im kurzwelligeren VUV-Spektralbereich durch SFG zu erzeugen. Dazu
mischt man die FH mit dem Ausgangsimpuls aus einem OPG, der mit dem gleichen
Ti:Saphir-Verstarker gepumpt wird, um problemlos zeitliche Synchronisation zu
gewabhrleisten (Abb. 3.15).

Fur das Experiment stand uns ein kommerzieller Ti:Saphir-Oszillator mit einem regenerativen
Verstarker (TRA-1000, CLARK) zur Verfugung. Dieses 1kHz System liefert
Einzelimpulsenergien bis zu 600 pJ bei einer Impulsdauer von 100 fs. Die Wellenlange ist
zwischen 756 und 840 nm durchstimmbar. Das Verstarkersystem ist zusatzlich mit einem
Kontinuum-geseedeten OPG (IR-OPA, CLARK), gepumpt mit der Grundwelle, ausgestattet,
der zur Erzeugung von fs-Impulsen im NIR-Spektralbereich eingesetzt wird. Letzterer basiert
auf Typ II-Wechselwirkung in BBO. Daher lassen sich die erzeugten Signal- und Idlerimpulse
leicht mit einem Polarisator trennen. Die generierten Idlerimpulse haben typischerweise eine
Impulsdauer von 140fs und eine maximale Einzelimpulsenergie von 30 uJ. Die
Signalimpulse mit einer maximalen Einzelimpulsenergie von 40 pJ sind etwa 120 fs lang. Die
NIR-Wellenlange kann zwischen 1.15 und 2.5 um (Ildler zwischen 1.6 und 2.5 um, Signal

zwischen 1.15 und 1.6 um) variiert werden, wobei die Abstimmbarkeit geringfligig von der
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Pumpwellenl&ange abhéngt. Es wurde je nach verwendetem Kristall, entweder Idler- oder

Signalimpuls mit der FH gemischt.

Ti:Saphirlaser mit regenerativem Verstédrker
600 uJ, 100 fs, 1 kHz, 756-840 nm

NIR-OPG 400 uJ
1.6-2.5 um (Idler)
1.15-1.6 pm (Signal)

P FHG
¢ » 189-210 nm

L, L,
I i 1 vUv
TN oma
Verzogerung PR P DM SFG

Abb. 3.15: Experimenteller Aufbau zur VUV-SFBR: PolarisationsdreheP: PolarisatorDM: 45°-
Spiegel fur 193 nm, L1, L2: MgF,-Linsen mit f=10cm, VUV-OMA: VUV optischer
Mehrkanalanalysator.
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Abb. 3.16: Messung der mittleren Leistung der vierten Harmonischen in BBO, erzeugt am 1 kHz-
Ti:Saphir-Verstarkersystem mit einer Eingangsimpulsenergie von 200 pJ bei der Grundwelle.
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Die Frequenzvervierfachung am verstarkten Ti:Saphir-System ist in [RKN93] detailliert
beschrieben. Die Vorgehensweise ist sehr ahnlich wie bei der SFG des fs-Ti:Saphir-
Oszillators, die im Abs. 3.1.2 beschrieben wurde, aber ohne separate Fokussierung in den
einzelnen Stufen. Es wird hier auch aufeinanderfolgend SHG, SFG und SFG in drei BBO-
Kristallen benutzt. Die erzielte Impulsdauer der F40 fs) ist etwa gleich der des
Idlerimpulses. Die Abbildung 3.16 zeigt die Wellenlangenabhangigkeit der mittleren Leistung
der vierten Harmonischen aus [RKN93].

Nach Einstellung gleicher Polarisationen wird die vierte Harmonische flur kollineare SFG mit
dem Idler- oder Signalimpuls rekombiniert. Der fir VUV-SFG verwendete Kristall ist in eine
isolierte Kammer eingebaut, die mit Stickstoff,{Njespult wird. Er befindet sich vor dem
Brennpunkt einer MgkLinse (L1), um eine mdgliche Zerstérung durch zu hohe Intensitaten
zu vermeiden. Die fokussierende Linse L1 dient gleichzeitig als Eintrittsfenster und die zweite
Linse L2 bildet das erzeugte VUV-Licht auf den Spalt des 0.2 m-VUV-Monochromators ab
(s. Abs. 3.1.2). Der Monochromator hat ein Mdfenster vor dem Eintrittsspalt und ist
evakuiert.

Da die Idler- bzw. Signalimpulsenergie wesentlich gro3er als die FH-Impulsenergie ist, wird
die Umwandlungseffizienz hier auf die Energie der vierten Harmonischen bezogen und als

Nsr=E€,/E, definiert, wobei €, und €, jeweils der Impulsenergie des erzeugten VUV-

Impulses und der vierten Harmonischen entsprechen.

Eine Messung der absoluten VUV-Energie und damit eine Bestimmung der
Umwandlungseffizienz in diesem Spektralbereich ist keine leichte Aufgabe. Fir die
eigentliche Energiemessung wurde eine Si-Photodiode ohne Fenster verwendet, die mit einem
pyroelektrischen MelR3kopf bei der vierten Harmonischen (190 nm) kalibriert wurde. Die
Trennung der VUV- von der FH-Wellenlange erfolgte tber ein Suprasil-Prisma. Der Einfluld
der Luftabsorption wurde durch Anderung der Weglange fiir die VUV-Strahlung in Luft zum
Detektor bestimmt. Die absolute Energiemessung mufdte aus Platzgriinden bei 184 nm, wo die
Luftabsorption einen wesentlich kleineren Einfluld hat, ohne die Stickstoff-gespilte Kammer
durchgefuhrt werden. Dann wurde die abgeschatzte Umwandlungseffizienz fur kirzere
Wellenlangen umgerechnet. Die Mel3geometrie blieb wahrend des Experimentes unverandert.
Bei der Umrechnung wird in erster Linie die Anderung des Phasenanpassungswinkels
berticksichtigt, da die Intensitat des Idler- bzw. Signalimpulses nahezu konstant bleibt. Die
Korrektur der Umwandlungseffizienz bei WellenlAngenanderung ist nur bei geringen
Umwandlungsraten (z. B. <10 %), fur die die Sattigung keine Rolle spielt, begriindet. Bei

hoheren Umwandlungseffizienzen kann die VUV-Impulsenergie viel einfacher durch
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Messung des Abbaus der FH-Impulsenergie hinter dem SFG-Kristall mit dem pyroelektischen
Detektor, abgeschéatzt werden. In diesem Fall spielt die Luftabsorption im VUV keine Rolle,

da der SFG-Impuls nicht detektiert wird.

3.2.3. Ergebnisse und Diskussion

Da die bekannten Sellmeier-Gleichungen fir LB4 nur auf Brechzahlmessungen bis 185 nm
basieren [SKU98], ware es interessant in diesem Material zuerst die Gultigkeit der
berechneten Phasenanpassung im VUV-Spektralbereich zu dberprifen. Wie in Tab. 3.6
gezeigt, wurde in LB4 eine ziemlich gute Ubereinstimmung zwischen den nach [SKU98]
berechneten Phasenanpassungswinkeln und den experimentell bestimmten Werten erhalten.
Die Abweichungen werden nur f#>80° grof3er. Diese Tatsache ist darauf zurlickzufiihren,
dal3 sich die Genauigkeit der experimentellen Winkelmessung bei Annaherung an die
nichtkritische Phasenanpassurg90°) verschlechtert, da man es bei fs-Experimenten mit
breitbandiger Strahlung zu tun hat. Unter Beriicksichtigung dieses Verhaltens laft sich
feststellen, dall die Sellmeier-Gleichungen [SKU98] auch im VUV-Spektralbereich

ausreichend genau sind.

A2 [nm] Az [nm] Btheo. [°] Bgem. [°]
205 183.8 65.6 66.1
200.5 180 69 69.5
198.3 177.5 74.3 75.8
195.7 175.26 78.3 80.4
192.9 173 83.5 89.8
190.4 171.5 82.4 =90
189.5 171 82.5 =90
189.14 170.75 81.7 ~ 90

Tab. 3.6: Berechnet®.,) und gemessen@4mn) Phasenanpassungswinkel fir SFG in LB4 im VUV-
Spektralbereich, hier 14=1/A,+1/A, wie Ublich.

Es wurde auch die theoretisch berechnete Winkelakzeptanz mit dem experimentell
bestimmten Wert fur die Phasenanpassung A3ell80 nm (s. Tab. 3.6) verglichen. Die
experimentell gemessene Halbwertsbreite (FWHM) &6n2.7° (interner Akzeptanzwinkel)
stimmt gut mit den berechneten 2° lberein, obwohl es sich im fs-Regime um Impulse mit

relativ grof3er spektraler Breite handelt.
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Abb. 3.17: Spektren der durch SFG in LB4 erzeugten VUV-Impulse. Die Wellenngét sich
hier zwischen 170.75 und 184 nm variieren.

Abb. 3.17 zeigt die mit LB4 experimentell erreichte Abstimmbarkeit im VUV-
Spektralbereich. Die Vorhersage der minimal erreichbaren VUV-Wellenlaig® cm) in

LB4, die sich mit den Sellmeier-Gleichungen aus [SKU98] bei der kiirzesten verfugbaren FH-
Wellenlange (189 nm) berechnen laf3t, hat sich als richtig erwiesen. Die gemessene spektrale
Halbwertsbreite der VUV-Impulse betrug im gesamten Abstimmbereich etwa 0.5 nm. Unter
der Annahme eines Impulsdauer/Bandbreiteproduktes von 0.5 (wie flir den FH-Impuls
gemessen), ist eine Impulsdauer der VUV-Impulse von etwa 100 fs zu erwarten. Diese
Abschéatzung zeigt eine gute Ubereinstimmung mit den Ergebnissen der Simulation des SFG-

Prozesses mit einer Impulsdauer von 140 fs, die sowohl fir die vierte Harmonische als auch

fir den NIR-Impuls angenommen wurde. Big/2 -fache Impulsverkirzung ist damit zu
erklaren, dal} die GVM-Wechselwirkungslange in LB4, die dufgh bestimmt wird

(Abb. 3.11) vergleichbar mit der eingesetzten Kristallange ist.

Ein weiterer Hinweis fir die Verkirzung der Eingangsimpulsdauer in LB4 ist in Abb. 3.18 zu
sehen, in der die VUV-Impulsenergie als Funktion der Verzégerung zwischen der vierten
Harmonischen und dem Idlerimpuls fur zwei verschiedene VUV-Wellenl&dngen gezeigt wird
(Quadrate). Das Fehlen eines Plateaus in diesen zwei Kurven bestatigt wiederum, dal3 die
tatsdchliche Wechselwirkungslange nicht wesentlich kirzer als die eingesetzte Kristallange

sein kann. Die gemessene Halbwertsbreite der Kurve\$8t80 nm betragt 220 fs und
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stimmt sehr gut mit einer numerischen Simulation des SFG-Prozesses in LB4 fir
angenommene 140 fs-lange FH- und Idlerimpulse durch Gl. (2.50) tberein.

Die Kurve firA3=170.75 nm in Abb. 3.18 wurde an der unteren Grenze der erreichbaren
VUV- bzw. FH-Wellenlange aufgenommen. In diesem Fall ist die Halbwertsbreite der
Kreuzkorrelationsfunktion mit 280 fs gréRer als die Xgx180 nm, was auf die zunehmende
GVM zwischen dem wechselwirkenden FH- und NIR-Impuls und auf die Impulsverlangerung
der vierten Harmonischen an der Grenze der BBO-Transmission zurtickzufiihren ist.

LB4 konnte direkt mit dem Referenzkristall LBO unter der Bertcksichtigung und Korrektur
der verschiedenen Kristallange verglichen werden [s. Formel (2.17)]. Unter den gleichen
experimentellen Voraussetzungen zeigt LBO nur oberhalb von 180 nm eine hoéhere

Umwandlungseffizienz. Bei kiirzeren VUV-Wellenlangen ist die SFG in LB4 effizienter.
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Abb. 3.18: Relative mittlere Leistung der durch SFG erzeugten VUV-Impulse in Abh&ngigkeit von
der Verzogerung zwischen den FH- und NIR-Impulsen. B4180 nm (gefillte Quadrate); LB4,
As=170.75 nm (Quadrate ohne Fuillung); KB3,;=171.75nm (Kreise). Die axiale FH-
Spitzenintensitat betragt fur diese Messungen <7 GW/cm

Es sei kurz erwahnt, daf? man in LBO in Ubereinstimmung mit friilheren Messungen [SRP94]
nur VUV-Wellenlangen bis zu 172.7 nm erhalten konnte, obwohl die minimal erreichbare
Wellenlange laut Abschatzung (Abb. 3.9) 171 nm betragt. Es liel3 sich feststellen, dal3 die
Ursache daftr in dem zu geringen Phasenanpassungswirdeh die Sellmeier-Gleichungen

fur LBO [Kat94] vorhersagen, liegt. In dieser Arbeit wurde z. B. eine Abweichung von 5° bei
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A3=176.4 nm und\,=195.3 nm gemessen. In anderen Arbeiten mit LBO [BBW91, WXC92]
wurden auch experimentell grofRere Phasenanpassungswinkein 2°6°) im Bereich
zwischen 195 und 188 nm bestimmt.

Das bedeutet, dal3 die derzeit genauesten Sellmeier-Gleichungen fir LBO im VUV-Bereich
noch weiter verbessert werden muissen. Zusatzlich wurde bei uns eine klare spektrale
Verschiebung der erzeugten VUV-Impulse in LBO zu langeren Wellenlangen beobachtet.
Dieses Verhalten |aRt sich dadurch erklaren, dafld nur ein Teil der spektralen Komponenten der
FH- und Idlerimpulse zur Frequenzumwandlung beitragt. Die spektrale Verschiebung hat ihre
Ursache in der verschwindendes oh LBO im 90°-Grenzfall (Tab. 3.1).

Die maximale effektive Nichtlinearitategl bei der 90°-Phasenanpassung in LB4 und die
groRere Doppelbrechung sind die Hauptvorteile, die LB4 fur die Erzeugung von VUV-

Impulsen unterhalb von 180 nm zu einem bevorzugten Material machen.
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Abb. 3.19: Spektren der durch SFG in KB5 erzeugten VUV-Impulse. Die Wellen¥ngét sich
hier zwischen 166 und 172 nm variieren.

Bei der VUV-Wellenlange voiz=171 nm und 90°-Phasenanpassung wurde fir LB4 bei einer
einfallenden Idlerenergie von 30 uJ eine Effizienz wvpige6 % abgeschatzt. Mit den
verfigbaren Energien bei der vierten Harmonischen (Abb. 3.16) konnten wir also im VUV-
Spektralbereich mit LB4 fs-Impulse mit Spitzenleistungen (Energien) von 2.4 MW (240 nJ),
1.2 MW (120 nJ) und 0.3 MW (30 nJ) jeweils fir 180 nm, 175 nm und 171 nm erzeugen.
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Um die SFG-Wellenlange noch weiter in die tiefere VUV-Region zu verschieben, wurde der
KB5-Kristall verwendet. Dieser war fur nichtkritische Impulsausbreitung entlang der Y-Achse
fest montiert. Wie in Abb. 3.19 gezeigt, konnten damit VUV-Impulse bis zu einer
Wellenlange von 166 nm erzeugt werden. Fir die experimentell bestimmten FH- und VUV-
Wellenlangen, die der 90°-Phasenanpassung entsprechen, war die Abweichung der
theoretischen Abschatzung fur den Winkel sowohl mit den Sellmeier-Gleichungen [UnK96]
als auch mit der empirisch bestimmten Relation aus [SDb78] kleiner als 1°.

An dieser Stelle wird darauf hingewiesen, dafd unser Experiment die erste Demonstration
eines ,all-solid-state” Lasersystems ist, welches jemals so tief im VUV-Spektralbereich
betrieben wurde. Diese Aussage bezieht sich nicht nur auf Kurzpulslasersysteme: man kann
sagen, dal3 die fs-Impulsdauer und die damit verbundene hohe Intensitat uns den zusatzlichen
Vorteil verschafft hat, sehr kurze Kristallproben mit geringen Absorptionsverlusten und ohne
zu grol3e Belastung durch die hohe mittlere Leistung untersuchen zu kdénnen.

Die gemessene spektrale Halbwertsbreite in Abb. 3.19 entspricht, unter Annahmen &hnlich
wie bei LB4 mit einem Impulsdauer/Bandbreiteprodukt von 0.5, einer VUV-Impulsdauer
zwischen 200 und 220 fs. Dieser Wert zeigt eine gute Ubereinstimmung mit dem GVM-
Verhalten (Abb. 3.10). Die GVM-Wechselwirkungslange fur die KB5-Probe ist kleiner als die
eigentliche Kristallange. Dadurch entsteht ein Plateau in der Abh&ngigkeit der mittleren SFG-
Leistung, wenn man diese als Funktion der Verzdgerung zwischen der vierten Harmonischen
und dem Signalimpuls auftragt (Abb. 3.18, Kreise). Das Fehlen der asymmetrischen
Kurvenform ist ein Beweis daftr, dal? sowohl Zwei-Photonen-Absorption bei der verwendeten
Intensitat als auch lineare Absorption vernachlassigt werden kénnen.

In KB5 wurde eine Umwandlungseffizienz voges=2 % bei einer Signalimpulsenergie von

40 pJ abgeschatzt. Damit betrug die VUV-Spitzenleistung (Energie) >0.4 MW (>80 nJ) bei
170 nm und >0.05 MW (>10 nJ) bei 166 nm. Bgi170 nm ist die mit KB5 erzeugte Energie
groRBer als fur LB4. Dies ist allein auf die langere FH-Wellenlange (hoéhere FH-Leistung,
s. Abb. 3.16) zurtickzufuhren, die durch die grol3ere Doppelbrechung von KB5
phasenanpalibar ist (Abb. 3.8). Es ist an dieser Stelle zu bemerken, dal} die gijerten
Werte in LB4 und KB5 beim gleichen Durchmesser (170 um) des Idler- bzw. Signalstrahls
abgeschatzt wurden.

Weiterhin wurde die Erzeugung von VUV-Lichtimpulsen durch SFG in CLBO untersucht.
Der mit CLBO (a) experimentell bestimmte Phasenanpassungswinkelgte eine gute
Ubereinstimmung mit den berechneten Werten (Abb. 3.9). Die Abweichung&g=i&0 nm

und A,=200 nm waren kleiner als 1° und liegen innerhalb der Mel3genauigkeit. Bei kiirzeren
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Wellenlangen wurden um 3°-5° grol3ere Winkel, verglichen zur theoretischen Abschétzung
beobachtet, was immer noch als befriedigend bezeichnet werden kann, da die verwendeten
Sellmeier-Gleichungen fur CLBO [Kat86] nur bis 190 nm spezifiziert sind.

In CLBO waren solche kurzen VUV-Wellenldngen wie bei LB4 und KB5 nicht zu erwarten,
die Anwendung dieses Materials bei langeren VUV-Wellenlangen ist aber sehr interessant, da
seine Nichtlinearitdt wesentlich hoher ist (Tab. 3.1). Damit liel3 sich effiziente SFG mit

CLBO (a) zwischen 175 und 180 nm demonstrieren (Abb. 3.20).

Intensitat [a. u.]

s s | s | s s
174 175 176 177 178 179 180 181

SFG-Wellenlanga, [nm]
Abb. 3.20: Spektren der durch SFG in CLBO (a) erzeugten VUV-Impulse.

Bei unserem Kiristallschnitt (Tab. 3.5) war die notwendige FH-Wellenlange fur den VUV-
Abstimmbereich zwischen 196 und 200 nm, d.h. in diesem Fall stand uns mehr Energie bei
der vierten Harmonischen zur Verfligung (s. Abb. 3.16). Mit einer Idlerimpulsenergie von
30 pJ konnten wir eine Umwandlungseffizienz vpips=40 % erreichen und zwar bei einem
Idlerstrahldurchmesser, der etwa 3-mal grof3er als im Fall von LB4 war. Damit ergeben sich
Energien im Abstimmbereich zwischen 0.8 uJ (175 nm) und 1.6 puJ (180 nm) je nach dem wie
hoch die FH-Energie ist. Das sind die hoéchsten Energien fur fs-Impulse im sub-180 nm-
Spektralbereich, die jemals mit einem ,all-solid-state* Lasersystem generiert werden konnten.
Die Verbesserung gegenuber friiheren Ergebnissen mit LBO [SRP94] ist etwa 5-fach.

Die Abhangigkeit der VUV-Impulsenergie von der relativen Zeitverzégerung zwischen den

zwei eingestrahlten Impulsen BeiundA; ist in Abb. 3.21 zu sehen. Die GVM multipliziert
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mit der Kristallange N;,, betrug hier 245 fs in dem 0.15 mm kurzen CLBO (a), und 1636 fs

in dem 1 mm langen CLBO (b) sowie 338fs im 0.2 mm LBO-Referenzkristall. Die
Halbwertsbreite der Kurve fur CLBO (a) betragt 360 fs. Dies entspricht ungefahr dem durch
die GVM und Kristallange theoretisch abgeschétzten Wert. Das spricht wiederum dafir, daf
die Sellmeier-Gleichungen zuverlassig genug sind, um die VUV-Impulsldnge durch SFG-
Simulation [GI. (2.50)] abzuschatzen. Letzteres ergibt eine Grél3enordnung von 100 fs fur die
Impulsdauer, was gut mit der Berechnung aus der spektralen Breite (wieder unter Annahme
eines Fourierproduktes von 0.5) Ubereinstimmt. Damit ergibt sich eine Spitzenleistung im

oben erwahnten Spektralbereich zwischen 8 und 16 MW.
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Abb. 3.21: Relative mittlere Leistung der durch SFG erzeugten VUV-Impulsg;f180 nm und
A,=200 nm in Abh&ngigkeit von der Verzdgerung zwischen den FH- und Idlerimpulsen in CLBO (a)
und (b) und in LBO. Die achsiale FH-Spitzenintensitat betragt hier 250 GWiuist wesentlich
hoher als in Abb. 3.18 und als der optimale Wert (etwa 50 G¥yfémeffiziente SFG in CLBO (a).

Wie aus Abb. 3.21 ersichtlich ist, entsteht in dem etwas langeren LBO bereits ein leichtes
Plateau. Dieser GVM-Effekt ist noch viel deutlicher bei dem 1 mm langen CLBO (b). Die
zunehmende VUV-Energie im Verzogerungsbereich, fur den die Wechselwirkung zwischen
den FH- und Idlerimpulsen im vorderen Teil des Kristalls stattfindet, ist ein Zeichen dafur,
daf3 die lineare und die nichtlineare AbsorptionXetine gréRere Rolle spielt als die bei

Bei der FH-Spitzenintensitat, die in Abb 3.21 verwendet wurde, betrug die Transmission von
CLBO (a) 50 % und die von CLBO (b) nur 10 %.
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Durch  Anderung der FH-Intensitit konnte ~man einen  Zwei-Photonen-
Absorptionskoeffizienten vofdtp=1.2:0.2 cm/GW fir CLBO bei 200 nm abschatzen. Dabei
wurde sowohl das zeitliche als auch das rdumliche Strahlprofil berticksichtigt [Gl. (2.63)]. Bei
Spitzenintensitaten unterhalb 50 GWfcmar die nichtlineare Absorption vernachlassigbar.

Die Probe CLBO (a) zeigte keinerlei Zerstérung bis 250 GW/em UV-Spektralbereich
(A,=200 nm) und bis 600 GW/cnim NIR (A\;=1800 nm). Diese Werte liegen mehr als eine
GroRRenordnung Uber den Schwellen der sogenannten ,bulk“-Zerstérung, die bereits mit ns-
Impulsen bei 266 nm (6.4 GW/&n und 1064 nm (29 GW/cfh beobachtet wurden
[YKM99]. Bei der Probe CLBO (b), die von einem anderen Hersteller geliefert worden war
(Tab. 3.5), wurde jedoch diese Art der Zerstorung beobachtet. Deshalb wurde dieser Kristall
nicht weiter untersucht.

Die in diesem Abschnitt dargestellten Ergebnisse zeigen nicht nur die Mdoglichkeit zur
Erzeugung von durchstimmbarer VUV-Strahlung mit einem ,all-solid-state” Lasersystem
unterhalb von 190 nm, sondern demonstrieren auch die Mdglichkeit, fs-Impulse mit einer
Impulsdauer von <200 fs bei einer hohen Spitzenleistung in diesem Spektralbereich zu
erzeugen. Diese Impulse kdénnen mit den anderen Impulsen, die aus dem gleichen
regenerativen Verstarker und dem OPG bei anderen Wellenldangen vorhanden sind, fir
zeitaufgeldste Pump- und Abtast-Experimente im VUV-Spektralbereich verwendet werden.
Die SFG-Methode zur VUV-Impulserzeugung durch die vierte Harmonische kann ohne
weiteres auf einen hochrepetierenden Ti:Saphir-Oszillator Ubertragen werden. Die effiziente
Frequenzvervierfachung an solchem System wurde in Abs. 3.1 behandelt. Der OPG am

1 kHz System muf3te dann durch einen SPOPO ersetzt werden.
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4. Erzeugung abstimmbarer Femtosekunden-Lichtimpulse im
mittleren Infrarot (MIR) durch optisch parametrische
Generation und Verstarkung (OPG/OPA)

Die direkte Erzeugung ultrakurzer Lichtimpulse im MIR-Spektralbereich durch
Modensynchronisation von Lasern ist bis heute nicht méglich, wahrend es im VIS- und NIR-
Spektralbereich zahlreiche fs-Lasersysteme gibt. Parametrische Umwandlungsprozesse wie
DFG, OPG und OPA sind derzeit die effizientesten Methoden fir die Erzeugung von fs-MIR-
Impulsen, ausgehend von fs-Lasersystemen im VIS- oder NIR-Spektralbereich.

Die Erzeugung abstimmbarer ultrakurzer Lichtimpulse mit pJ-Energie im infraroten
Spektralbereich wurde bisher meistens mit auf BBO basierten OPA’s und OPG’s gezeigt
[PSK94], wobei fs-Ti:Saphir-Verstarkersysteme mit Repetitionsraten zwischen 0.01 und
250 kHz als Pumpquelle benutzt wurden. Diese parametrischen Verstarker bzw. Generatoren
werden im VIS- und NIR-Spektralbereich betrieben und sind kommerziell erhéltlich
(s. Kap. 3). Die obere Transparenzgrenze von BBO limitiert aber leider die erreichbare
Idlerwellenlange auf maximai2.6 pum [NSM94].

Auch fur die Wellenlangentransformation ins MIR ist es winschenswert, Ti:Saphir-
Verstarkersysteme anzuwenden, da sie derzeit die zuverlassigste Quelle von intensiven fs-
Pumpimpulsen sind. Im Gegensatz zum NIR-Spektralbereich konnten im MIR fs-OPG’s
bisher nicht demonstriert werden. Energien >1 puJ konnten nur mit geseedeten OPA’s mit
Kristallen wie KTIiOPQ (KTP) [HCX95, PvN95, EWB97, GGH97], dessen Isomorphen
RbTiIOAsQ, (RTA) und KTiOAsQ (KTA) [PNS97], sowie KNb@ (KNB) [PNf96, KjW96]
generiert werden. Signal- oder Idlerimpulse aus einem NIR-OPG [EWB97, GGH97],
selektierte fs-Impulse aus einem SPOPO [HCX95], ein fs-Kontinuum [KjW96] und externe
ns-Impulse [PvN95, PNf96, PNS97] dienten dabei als Seedimpulse.

Die direkte Erzeugung abstimmbarer fs-Lichtimpulse oberhalb von 5 pm ist mit einem
Ti:Saphir-Verstarkersystem und OPA nicht moéglich, da die dort transparenten nichtlinearen
Kristalle wie ZnGeR, AgGaS, AgGaSe und GaSe starke Zwei-Photonen-Absorption
[HLZ93] oder Restabsorption der Pumpwelle aufweisen, wenn sie um 800 nm gepumpt
werden, oder weil die Phasenanpassung fur diese Pumpwellenlange nicht zu realisieren ist.
Aus diesem Grund hat man friher kaskadierte Frequenzumwandungsprozesse wie OPG im

NIR und dann anschlie3end DFG verwendet. Die typischen Ausgangsenergien fir DFG in
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AgGa$ sind allerdings nur etwa 100 nJ fur OPG'’s, die von einem regenerativen Ti:Saphir-
Verstéarker bei Repetitionsraten vor2b0 kHz gepumpt wurden [SPW94, RmS96, GbR98].
Hochrepetierende=( 00 MHz) fs-MIR-Quellen kdénnen generell nur wesentlich niedrigere
Einzelimpulsenergien liefern. Mit SPOPQ’s, die durch fs-Ti:Saphirlaser gepumpt werden,
konnten bisher je nach Material die folgenden MIR-Wellenlangen erreicht werden: 4 pum mit
CsTiOAsQ, (CTA) [HCC95], 4 um mit KTP [MAJ95], 4 pm mit KTA [MRE97], 3.65 um

mit RTA [PTC94] und 5.2 um mit KNB [SWT96]. Die Idlerimpulsenergie in diesen
Experimenten war typischerweise <0.1 nJ. Die erhOhte parametrische Verstarkung in
periodisch gepolten Materialien hat die Impulsenergie um eine Grél3enordnung erhéht und die
Grenzen etwas weiter nach oben verschoben: so konnten Wellenlangen bis 4.5 um in
periodisch gepoltem RTA [RPE97] und 5.4 um [BTA97] bzw. 6.8 pum [LBR99] in periodisch
gepoltem LiINbQ (LNB) erreicht werden. Kaskadierte Anordnungen wie fs-Ti:Saphir-
Pumplaser/CTA-SPOPO/AgGasSsPOPO [MBW99] sind sogar bis 8 um abstimmbar, aber
die Energie im MIR oberhalb von 5 pm war <0.1 nJ.

Hochrepetierende={ 00 MHz) fs-Laser konnen auch mit DFG kombiniert werden, um fs-
MIR-Impulse zu generieren. So wurden z. B. in [DBM95] die zwei Wellenlangen eines
speziellen fs-Ti:Saphirlasers in AgGagemischt, um MIR-Impulse bis 12.5 um zu erzeugen
(maximale Impulsenergie <0.1 pJ). Aufgrund der geringeren GVM ist es besser, die DFG im
NIR durchzufihren, wobei der Ti:Saphir-Oszillator zuerst einen fs-SPOPO pumpt und dann
Signal- und Idlerwelle gemischt werden. So hat man DFG inzLul@ AgGa$ bis 5.5 um
[LKR94], in AgGaS und GaSe bis 14.5 um bzw. 18 um [EsS98], sowie in AgGhiSe

18 um [FWH97] demonstriert. Die héchsten Einzelimpulsenergien betrugen dabei etwa 20 pJ
mit GaSe um 8.5 pm [EsS98]. Um fs-MIR-Impulse durch DFG zu erzeugen, reicht es, wenn
nur einer der eingestrahlten Impulse fs-Impulsdauer hat. So konnteX0 BJ Impulsenergie

bis 4 pum durch DFG in LNB mit fs-Impulsen aus einem Ti:Saphir-Oszillator und ps-Impulsen
eines Nd:YLF-Lasers bei 1053 nm, dessen zweite Harmonische den Ti:Saphirlaser pumpte,
erzeugt werden [EBK94]. Die Impulsdauer betrug 200 fs.

In diesem Kapitel wird die Erzeugung intensiver und durchstimmbarer fs-Lichtimpulse im
MIR auf der Basis von Ti:Saphir- bzw. Cr:Forsterit-Verstarkern dargestellt. Die kommerziell
verfugbaren, um 800 nm abstimmbaren fs-Ti:Saphir-Verstarker sind heutzutage die am
weitesten verbreitete Quelle von energiereiched>Q.1 mJ) fs-Lichtimpulsen. Der
regenerative Cr:Forsterit-Verstarker ist eine einzigartige fs-Quelle im N#.Z5 pum,

€>0.1 mJ), die vor kurzem am Max-Born-Institut entwickelt wurde [SZP99].
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4.1. Geseedete optisch parametrische Verstdrkung zur Erzeugung von

fs-Lichtimpulsen im Bereich von 3— 4 pm

Das Hauptziel der in diesem Abschnitt prasentierten Experimente war es, abstimmbare fs-
Laserquellen mit >1 uJ Einzelimpulsenergie im Spektralbereich zwischen 3 und 4 pm,

gepumpt um 800 nm, zu entwickeln. Es wurde Wert darauf gelegt, diese MIR-Laserquellen

mit den geeigneten Materialien und Seedquellen moglichst kompakt aufzubauen.

Die hier verwendete Methode war das schmalbandige Seeden (mit einem ns-Impuls) eines
OPAs. Das Seeden reduziert vor allem die Pumpschwelle im Vergleich zu OPG. Es wurde
bereits friher demonstriert, dall geseedete OPA’s selbst in einstufiger Ausfihrung gute

spektrale Qualitat und nahezu Fourier-limitierte Impulse generieren kénnen [PvN95, PNf96].

4.1.1. Eigenschaften von nichtlinearen MIR-Kristallen, geeignet fiir das Pumpen

um 800 nm
Um intensive fs-Lichtimpulse im MIR-Spektralbereich zwischen 3 und 4 um direkt mit einem
einzigen parametrischen Prozel3 zu erzeugen, werden in erster Linie angemessene
Pumpquellen und nichtlineare Kristalle gesucht. Dabei bietet ein Ti:Saphir-Verstarkersystem,
das fs-Impulse mit sehr hoher Puls zu Puls-Stabilitat und Reproduzierbarkeit bei kHz-
Repetitionsraten produziert, sehr gute Moéglichkeiten fir das Pumpen um 800 nm, wobei die
Abstimmung durch die Pumpwellenlange mdglich ist. Leider ist BBO, der im vorigen
Kapitel bereits verwendet wurde, fur Wellenlangen >2.6 um nicht geeignet, da die
Transmission dieses Kristalls bereits ab 2.1 um [NSM94] deutlich abnimmit.
Die Tabelle 4.1 zeigt die wichtigsten Eigenschaften der kommerziell verfliigbaren Kristalle,
die oberhalb von 3 um transparent sind. Die Transparenzgrenzen in der Tabelle entsprechen
dem ,0“-Niveau. Diese Werte sind nur Orientierungswerte, da die exakten Kanten von der
Polarisation des Lichtes und auch von der Qualitat der Proben (Reinheitsgrad) abhangig sind.
Die Daten in der Tabelle stammen hauptsachlich aus [DGN97]. Fur die KTP-lsomorphe
(KTA, RTA, CTA und RTP) wurde die relative Messung des nichtlinearen Koeffizienten d
aus [CCG94] mit einer Kalibrierung durch die neueste Abschatzung amofiirdKTP aus
[BFM94] verwendet. Die Formeln furglsind nur fur die Wechselwirkung mit der héchsten
Nichtlinearitat. Daten Uber die Zerstérungsschwellen sind nicht in der Tabelle aufgefuhrt, da
sie aufgrund Messungen bei sehr unterschiedlichen Wellenlangen und Impulsdauern schwer

miteinander vergleichbar sind [DGN97].
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Nichtlineare Kristalle, | Transparenz- |Effektive Nichtlinearitat |Nichtlinearer
Achsen, Klasse bereich [um] | des Koeffizient [pm/V]
KTP (KTIOPO 4) 0.35-4.5 Uoe=0h4SINO 024=2.65
zweiachsig, mm2 in XZ fir 6 >9,

a,b,c:X)Y,Z; x<ny<ny

RTP (RbTiOPOy) 0.35-4.5 Uoe=04SINO 024=2.47
zweiachsig, mm2 in XZ fir 6 >4,

a,b,c:X)Y,Z; x<ny<ny

KTA (KTiOAsO ,) 0.35-5.3 Uoe=04SINO 024=2.53
zweiachsig, mm2 in XZ fir 6 >4,

a,b,c:X)Y,Z; x<ny<ny

RTA (RbTiOAsO,) 0.35-5.3 Uoe=0h4SINO 024=2.29
zweiachsig, mm2 in XZ fir 6 >4,

a,b,c:X)Y,Z; x<ny<ny

CTA (CsTiOAsOy) 0.35-5.3 Uoe=04SIiNO d24=2.05
zweiachsig, mm2 in XZ fir 6 >9,

a,b,c:X)Y,Z; x<ny<ny

LilO 3 0.28-6 Uooe=031SINO d31=4.4
negativ-einachsig, 6

LNB (LiNbO 3) 0.35-5.5 Oooe=0a1SiNB—dp,c0PBsin3p | dz1=-4.64
negativ-einachsig, 3m 0,,=2.46
KNB (KNbO 3) 0.39-5.6 Jooe=031SiNd d3;=-11.9
zweiachsig, mm2 in XZ fir 6 >4,

a,b,c:-Y,X,Z: n>ny>ny

Tab. 4.1: Potentielle Kandidaten fiir OPA im Spektralbereicd m mit Ti:Saphirlaserpumpen.

LilO3 ist gut transparent im MIR (s. Abb. 4.1), aber hat eine fur OPA-Anwendungen zu
niedrige Zerstorungsschwelle. KTP hat eine hohere Zerstorungsschwelle, aber zeigt, wenn um
800 nm gepumpt wird, erst bei Idlerwellenlangen (>3.5 um), wo der Kristall bereits stark
absorbiert, guinstiges GVM-Verhalten fiir das fs-Regime (Abb. 4.1 und 4.2). Das gilt auch fur
RbTIiOPQ, (RTP). Dartber hinaus sind die Umwandlungseffizienz und Verstarkung in allen
KTP-Isomorphen aufgrund niedriger Nichtlinearitat (s. Tab. 4.1) kleiner als in KNB
[HCX95, PvN95, EWB97, GGH97, PNS97]. KNB zeigt seinerseits zwar gute GVM- und
Transmissionseigenschaften um 4 um, aber man hat eine deutliche Abnahme der erzeugten
Idlerenergie unterhalb 3.7 um beobachtet, die durch ungtinstiges GVM-Verhalten in diesem
Spektralbereich beim Pumpen um 800 nm (Abb. 4.2) verursacht wird [PNf96, KjW96].
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Wellenzahl [cni]

3300 3000 2700 2400 2100 1800
o : 100

Transmission [%]

3.0 3.5 4.0 4.5 5.0 5.5 6.0
Wellenlange [pm]

Abb. 4.1: MIR-Transmissionskurven einiger nichtlinearen Kristalle (alle 4 mm lang), gemessen mit
unpolarisiertem Licht. Die Transmission von KTA und CTA ist nicht von RTA zu unterscheiden,
RTP verhalt sich sehr &hnlich wie KTP und MLN wie LNB.

In dieser Arbeit wurden LiNb@KTristalle mit einer MgO-Dotierung (MLN) verwendet. Fur

die Auswahl dieses Materials fir OPA gab es mehrere Grinde: Die Dotierung mit MgO
reduziert die photorefraktive Effekte (Anderung der Brechzahl sowie Entstehung von
Farbzentren bei hoher Leistung), was sonst in LNB nur mit erh6hter Temperatur erreicht
werden kann [BGT84]. Mit 7 % Dotierung waren bereits im ps-Regime gute Ergebnisse
publiziert [LSt96] und entsprechend angepalite Sellmeier-Koeffizienten lagen vor [LTT96].
Fir 5 % Dotierung sind die aktuellen Sellmeier-Koeffizienten in [ZSJ97] zu finden. Die obere
Transparenzkante in MLN liegt beb.5 um und ist somit langwelliger als in KTP (Tab. 4.1).
Zusatzlich zeigt MLN keine Absorptionslinie bei 3.3 pm, welche ein typisches Problem in
KTP darstellt [PNS97]. Die effektive Nichtlinearitat von MLN flr Typ I-Wechselwirkung ist
gegeben wie bei LNB durchg=ds;sin6—d,,co9sin3p und fur Typ II-Wechselwirkung durch
deoe:doee:dzzcoszecosiib. Die beiden nichtlinearen Koeffizientens;dund &, besitzen
entgegengesetzte Vorzeichen. Fur die effizientere Typ I-Wechselwirkung swirchakimal

bei einem azimuthalen Winkel va+=30° oder -90°. Der nichtlineare Koeffizien§;dvurde
bisher nur bei MLN mit 5% Dotierung gemessen [EMF90]. Der gemessene Wert

d31(1064 pm)=-4.7 pm/V zeigt aber kaum Abweichung von dem des nicht-dotierten Kristalls
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(s. Tab. 4.1) und daher kann man die beiden nichtlinearen Koeffizieptaomd ¢, aus

Tab. 4.1 fr unsere MLN-Proben trotz einer anderen Dotierung verwenden.

Pumpwellenlanga, [nm]

760 780 800 820 840
100} ' ' ' ]
€
(S
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>
O
| | | | | |
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Idlerwellenlangex | [um]
Signalwellenlange , [um]
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Abb. 4.2: GVM in MLN, KNB und KTP:A;; (gestrichelte Linien) und,; (durchgezogene Linien).
(b)

(@) Signalwellenlange ist fest A£1.064 um) und Pumpwellenlange wird variiert.
Pumpwellenlange ist festA{=818 nm) und Signalwellenlange wird variiert. Die Sellmeier-

Koeffizienten fir MLN sind aus [LTT96] fur 7 % Dotierung, fur KNB aus [GHg94] und fir KTP aus
[CCGY4].
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Das sogenannte “figure of merit” (FOM) fir OPA wird hier als FOM&HN,n;) 2

[s. Gl. (2.21)] definiert. Man erhalt damit einen Vergleich von
FOM(KNB):FOM(MLN):FOM(KTP) = 1:0.6:0.4, wenn man einen OPA um 800 nm pumpt.
Obwohl MLN ein geringeres FOM als KNB hat, kann man aus der Darstellung in Abb. 4.2
erkennen, daR MLN nahezu im gesamten interessanten Spektralbereich aufgrund der
geringeren GVM fur OPA-Anwendung das bessere Material zu sein scheint. Die exponentielle
parametrische Verstarkung fir die Signal- und Idlerwelle héngt linear sowohl von dem FOM
des Kiristalls als auch von der entsprechendgn, lab. Diese Tatsache fuhrt dazu, dal3 die
kleinere GVM von MLN das niedrigere FOM, verglichen mit KNB, kompensieren kann.
Diese geringe GVM bedeutet, dall man einerseits im fs-Regime etwas langere Kristalle
verwenden kann, um hohere parametrische Verstarkung und somit hdhere
Umwandlungseffizienz ohne wesentliche Impulsverbreiterung zu erreichen, und andererseits
sollte es moglich sein, extrem kurze Lichtimpulse mit kurzen MLN-Proben durch OPA zu
erzeugen.

Fir unsere Experimente standen MLN-Proben mit Langen von 1, 2, 4, 10 und 20 mm
(7 % Dotierung, CASIX, China) und zwei 8 mm langen Proben (5 % Dotierung, CASTECH,
China) zur Verfigung. Alle Proben waren unbeschichtebsd6°,$=30° Schnitt.

Es sei angemerkt, dal3 im betrachteten MIR-Spektralbereich die grof3e spektrale Bandbreite
von MLN mit quasi-wellenlangenunabhéngiger Phasenanpassung verbunden ist (quasi
nichtkritische Phasenanpassung). Fur geseedete fs-OPA’s, wie es bei uns der Fall ist, ist die
grof3e Bandbreite ein wichtiger Vorteil, da hier die gesamte Bandbreite des Pumpimpulses
herunter transformiert werden kann und zusatzlich eine Impulsverkirzung stattfinden kann.
Die spektrale Kontrolle erfolgt dabei durch den Seedimpuls, der schmalbandig sein muf3. Die
berechnete Winkelabh&ngigkeit der Phasenanpassung wird in einem spateren Abschnitt
4.1.2.2 zusammen mit den gemessenen Idlerenergiewerten dargestellt.

Neben den MLN-Proben standen auch KTP-Proben mit periodischer Struktur (PPKTP) zur
Verfigung, um erstmals mit diesem Material OPA im MIR-Spektralbereich um 3 pm zu

demonstrieren. Dies wird aber in einem spateren Abschnitt ausfihrlich behandelt.

4.1.2. Nanosekunden-Mikrolaser bei 1064 nm als Seedquelle fir MgO:LINRO
(MLN)-OPA

Nanosekunden-Lichtimpulse sind am besten zum Seeden geeignet, da sie einerseits

ausreichende Intensitat (im Vergleich zu kontinuierlichen Lasern) liefern koénnen.

Andererseits sind ns-Impulse einfacher zu generieren und zeitlich zu synchronisieren als fs-
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oder ps-Lichtimpulse. Ein aktiv gutegeschalteter (Q-switched) Laser bei einer fixierten
Wellenlange (z. B. Nd:YAG-Laser) ist die einfachste Variante. In diesem Experiment wird ein
dioden-gepumpter Mikrolaser als Seedquelle verwendet. Das Modell PML 1000 (cw
gepumpter Nd:YVQ@-Laser, Energy Compression Research) emittiert Uber 90 % seiner
Energie in der TEMy-Gauld’'sche Mode mit einer Puls zu Puls-Reproduzierbarkeit von besser
als 2 %. Die Einzelimpulsenergie bei 1064 nm betragt 8 uJ und die aktive Guteschaltung
durch LASS (,light-activated silicon switch“, getriggert durch eine gepulste Laserdiode)
erlaubt eine Impulsdauer von etwa 1 ns. Das entspricht einer Spitzenleistung von 8 kW, die
ausreichend fur Seeding von einem fs-OPA sein sollte [PvN95, PNf96].

Die mittlere Leistung bei einer Repetitionsrate von 1 kHz betragt nur 8 mW. Dadurch erreicht
man eine niedrige thermische Belastung fur den OPA-Kristall sowie fur die verwendeten
spektralen Filter. Die Impulsdauer von 1 ns ist speziell fir unsere Anwendung extrem gut
geeignet, da sich solche Impulse noch ohne groen Aufwand mit einem fs-Impulszug
elektronisch synchronisieren lassen. Die Kombination 1 ns und aktives Q-switching macht

diesen Laser einzigartig.

4.1.2.1. Experimentelle Anordnung

Zuerst wurden einstufige fs-OPA-Experimente mit ns-Seeding mit MLN in kollinearer
Geometrie durchgefuhrt. Als Pumpquelle stand das gleiche 1 kHz Ti:Saphir-Verstékersystem,
das im VUV-Experiment (Abs. 3.2.2) verwendet wurde, zur Verfugung. Ein detailliertes
Schema des experimentellen Aufbaus ist in Abb. 4.3 gezeigt.

Voraussetzung fur eine hinreichend gute elektronische Synchronisation ist, dal3 der
gutegeschaltete Impuls einen im Verhéltnis zur Impulsdauer kleinen zeitlichen Jitter besitzt.
Dazu wurde der Jitter mit einem Impulsgenerator als Trigger (Standford Research DG 535)
vermessen, wobei der Generator selbst einen intrinsischen Jitter von 50 ps (rms) aufweist. Die
Abb. 4.4 und 4.5 zeigen eine Einzelschul3-Aufnahme und eine 2 s lang laufende Aufnahme
von 2000 Seed-Impulsen bei 1kHz, aufgezeichnet mit einer Ge-Photodiode
(Response: 100 ps FWHM). Die Gesamtresponse des Systems Photodiode/Oszilloskop
(HP547XX) betrug ca. 450 ps (FWHM). Der Jitter kann mit etwa 300 ps abgeschatzt werden.
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Ti:Saphirlaser mit regenerativem Verstirker
600 wl, 100 fs, 1 kHz, 756-840 nm
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Abb. 4.3: fs-OPA mit ns-Seeding durch einen Q-switched Mikrolaser in kollinearer Geometrie.
FROG (,Frequency-resolved optical gating“): Diagnostik-ModuPA: MLN-Kristall, SFG:
Summenfrequenzerzeugung zur Impulsdauermessung durch Kreuzkorrelaiomgleskop, PR:
PolarisationsdreherSP. Monochromator,D1: PbSe-PhotodiodeD?2: Si-Photodiode,JM: Joule-
Meter,DM: 800 nm, 45°-Laserspiegel auf GeubstratL.1: 12 cm AR-beschichtete Linsk2: 5 cm
BaF-Linse,L3: 25 cm BakLinse,F1: Ge-Filter,F2: Interferenzfilter.

Um die notwendige Pumpintensitat zu erreichen, wird der Pumpstrahl durch ein Teleskop auf
einen Gauly’schen Durchmesser von 2.3 mm kollimiert. In dieser Anordnung spielt die
Strahldivergenz im Kristall keine Rolle. Die hier verwendete axiale Spitzenpumpintegsitat |
betrug maximal 130 GW/cm(einfallend). Der Polarisationsdreher PR dreht zur richtigen
Polarisation fur die Typ I-Wechselwirkung. Der Seedstrahl bei der Signalwellenlange wird
mit einer Linse L1 zu einem etwas kleineren Durchmesser (1.6 mm) kollimiert. Beide
Strahldurchmesser bleiben wahrend der ganzen Messung konstant.

Der Pumpimpuls wird mit dem Seedimpuls durch einen dichroitischen Spiegel kollinear
kombiniert und anschlieBend nach einstufiger OPA mithilfe eines dichroitischen Spiegels und
einem Filter diskriminiert, um die erzeugten Idlerimpulse zu charakterisieren. Es ist zu
erwahnen, dald fur unseren Kristallschnitt B#t46° der berechnete raumliche Walk-off-
Winkel p=1.6° betragt und daher im Experiment kaum Einflul3 auf Umwandlungseffizienz
hat, da hier der gewahlte Stahlquerschnitt des Pumpimpulses gentigend grol3 war; es ergibt

sich L;=73 mm>>L.
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Die spektralen Eigenschaften der Idlerimpulse werden mit einem 0.5-m Monochromator (150-

Linien/mm-Gitter, geblazed bei 4 um) in Kombination mit einer PbSe-Diode charakterisiert.

Abb. 4.4: Single-shot Q-switched Seedimpuls Abb. 4.5: 2 Sekunden-lange Aufnahme mit einer
(Zeitskala 1 ns/div). Zeitskala von 500 ps/div.

Zur Bestimmung des zeitlichen Verhaltens werden Kreuzkorrelationsmessungen durchgefihrt,
indem die Summenfrequenz zwischen den generierten Idlerimpulsen und einem

Referenzimpuls bei der Ti:Saphir-Laserwellenlange in einem 0.3 mm langesKukdall

erzeugt wird. Die GVM zwischen diesen eingestrahlten Impulsen bésgegt20 fs/mm in

LilO3 und hat daher nur einen vernachlassigbaren Einfluf3 auf die Breite der aufgenommenen

Korrelationsfunktionen.

4.1.2.2. Ergebnisse und Diskussion bei kollinearer Wechselwirkung

Die in diesem Abschnitt beschriebenen Experimente werden mit den 4, 10 und 20 mm MLN-
Kristallen durchgefuihrt. Die Abbildung 4.6 zeigt die Ergebnisse mit der 10 mm langen MLN-
Probe. Die Abhangigkeit der Idlerenergie entspricht qualitativ dem GVM-Verhalten fir MLN
aus Abb. 4.2a und wird im Bereich oberhalb von 3.7 um durch die Kristallabsorption nur
schwach beeinflut (Abb. 4.1). Im Maximum der Energiekurve wurde die hochste
Umwandlungseffizienz (Signal + Idler) von 30 % (40 % mit Beriicksichtigung der Fresnel-
Verluste an den Kristalloberflachen) mit diesem einstufigen OPA erreicht. Das ist wesentlich
mehr als bisher z. B. mit KTP [PvN95] oder KNB [PNf96] demonstriert wurde.
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Abb. 4.6: IdlerenergieE, in Abh&ngigkeit von der Pump- (Idler)wellenléange fir den 10 mm langen

MLN. I;, betragt etwa 130 GW/Gmbei T,=100 fs. Die gestrichelte Kurve zeigt die kleinen
Veranderungen der Winkelphasenanpassung, die fir diesen Abstimmbereich notwendig sind.

Im allgemeinen hangen die erreichte Idlerenergie und Umwandlungseffizienz nicht nur von
der Wechselwirkungslange ab, sondern werden auch durch Konkurrenzprozesse beeinfluf3t.
Bei den verwendeten Pumpintensitaten wird die parametrische Verstarkung bereits bei 10 mm
Kristallange gesattigt (siehe die 100 fs-Kurven in Abb. 4.7).

Bei der maximalen Spitzenpumpintensitét, lvon 130 GW/crh konnte keine optisch
sichtbare Zerstérung oder Bildung von Farbzentren im Material beobachtet werden. Mit dem
10 mm MLN-Kristall konnte aber ein ungeseedeter parametrischer Konus beobachtet werden.
Dieser Konkurrenzprozel3 konnte vollig unterdriickt werden, sobald der fs-OPA geseedet
wurde.

Die nichtlinearen Verluste fir den Pumpstrahl (gemessen durch die Kristalltransmission)
waren in dem 10 mm langen Kristall bei einer Pumpwellenlange A\e@85 nm und
lsm=75 GW/cn? fast doppelt so groR (etwa 8 %) als bei 815 bzw. 835 nm, was mit Zwei-
Photonen-Absorption erklart werden kann. Die Bandkante von MLN ist nicht genau bekannt,
aber die lineare Absorption fur den aul3erordentlichen Strahl beginnt etwa bei 390 nm.

Im Falle des 20 mm langen Kristalls wurden bej>L00 GW/cm im gesamten
Wellenlangenbereich auch andere nichtlineare Konkurrenzprozesse, wie Weililichterzeugung

und Selbstfokussierung beobachtet, die zu Verlusten der Pumpleistung und damit der
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Idlerenergie fuhrten. Im Gegensatz zu dem 10 mm langen Kristall konnte im 20 mm MLN-
Kristall ungeseedete parametrische Verstarkung auch mit ps-Pumpimpulsen beobachtet
werden.

Sowohl bei 4 mm als auch bei 10 mm langen Kristallen lag die Idlerenergie mit ps-
Pumpimpulsen immer unter den Werten, die m#IDO fs erreicht wurden, d.h. die erhohte

Wechselwirkungsléange konnte die reduzierte Pumpintensitat nicht kompensieren.

12r n -1T00f |
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ren [ T T T T T T T T
2 12l . . —
2 — 100 fs_
> 8L P 2 ps
g I ////
2 4L -
2 s A,=815nmA =3.5 um
e 0 ] . ] . ] . ]
= i ) ' ) ' ) ' )
s 12t g 100 fs]
o - ./U ------------ 150 fs1
4L i
0 - | | )\.3:7?5 nlm,)\}:S.Cl) |.J.ITII |
' | ' | ' | ' | '
0 5 10 15 20 25

Kristallange L [mm]

Abb. 4.7: Abgeschatzte exponentielle parametrische Verstarkung,$8064 nm fir drei Pump-

(bzw. Idler-)Wellenlangen in Abhangigkeit von der Kristallange (4, 10 und 20 mm). Die langere
Pumpimpulsdauer wurde durch Justage des Kompressors im regenerativen Verstarker erreicht und so
ausgewahlt, da3 die Idlerenergie immer fiir den 20 mm langen MLN-Kristall maximiert wurde. Mit
dem 4 mm MLN konnte keine parametrische VerstarkungNge8.9 um und Pumpen mit ps-
Impulsen beobachtet werdeiE, wurde durch die gemessene Idlerenergie Bit=(w,/w,)€,

ausgerechnet. Es ist zu beachten, dall die Seedenergie€ijbel [P, (Spitzenseedleistung
P,.=7.5 kW vor dem Kristall) von der Pumpimpulsdaugabhangt.
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Der 20 mm lange MLN liefert sowohl im Bereich von grof3en GVM's (d\zhum 835 nm)

als auch bei geringerem Unterschied der Gruppengeschwindigkeiten weniger Idlerenergie mit
fs-Pumpimpulsen (siehe Abb. 4.7).

Der 4 mm lange MLN-KTristall erlaubt generell nur eine geringere Umwandlung, d.h. aus den
in Abb. 4.7 dargestellten Messungen (Sattigung) kann man schlie3en, dal3 bei einer axialen
Spitzenpumpintensitat} oberhalb von etwa 100 GW/énKristallingen etwas kiirzer als

10 mm optimal fur den gesamten Abstimmbereich nutzbar sind.

Aus Messungen der nichtlinearen Verluste fiur die Pumpimpulse in Abh&ngigkeit von der
Wellenlange, Pumpintensitat und -impulsdauer konnte man eine optimale Kristallange von
etwa 8 mm bei 3100 fs und 4,=130 GW/cni abschatzen.

Die folgende Tabelle 4.2 zeigt einen Vergleich der Ergebnisse (ldlerenergie) mit dem 4 mm
MLN-Kristall und mit einer KNB-Vergleichsprobe (gleiche Land#:48.9°, $=0°, siehe

Tab. 4.1) unter identischen Pump- und Seedbedingungen. Die Pumpenergiedichte betragt
immer 13 mJ/crh Die zwei ausgewéahlten Wellenlangen entsprechen ungefahr dem optimalen
Regime von MLN bzw. KNB aufgrund der minimalen GVM’s. Man sieht, dal? MLN bei
A1=3.5 um mit fs-Pumpimpulsen ungefahr die gleiche Idlerenergie liefert wie KNB bei
A1=3.9 um obwohl der nichtlineare Koeffizient von MLN etwa zweimal kleiner ist

(s. Tab. 4.1). Das ist durch die geringeren GVM's in MLN zu erklaren (Abb. 4.2a).

A3=815 nmA;=3.5 um |A3=835 nmA;=3.9 um
T3 100 fs 100 fs
MLN 8 uJ 2.3
KNB 6.2 pud 9 pJ

Tab. 4.2: Vergleich der erzeugten Idlerenergie in 4 mm langen MLN und KNB.

Die raumlich integrierte parametrische Verstarkung weist im Falle des 10 mm langen MLN-
Kristalls aufgrund der Sattigung nur eine geringe Abweichung von der linearen Abhangigkeit
(Abb. 4.8) als Funktion der Quadratwurzel der Pumpintensitat auf. Diese Abh&ngigkeit in der

Jfixed-field“-N&herung wurde im Abschnitt 2.2 erlautert.
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Abb. 4.8: Exponentielle parametrische Verstarkung im 10 mm langen MLN Kristalb-hE064 nm,
T,=100fs undA;=818 nm A,;=3.54 um). Die Skalierung der Abszisse erlaubt einen direkten
Vergleich mit der Theorie, wenn GVM und Sattigung vernachlassigt werden kdnnen, da in diesem
Fall fir ebene Welleig, / €,,= 0.25exp(2¢-) gilt (s. Abs. 2.2).

Die Abbildung 4.9 zeigt, dal3 eine Spitzenseedleistung von nur 10 mW fur die Erzeugung von
>1 uJ fs-MIR-Impulsen vollig ausreicht. Dies bedeutet, dal3 die Seedschwelle durch die
bessere Seedstrahlqualitét und grol3ere Wechselwirkungslange in MLN um drei
Groéfenordnungen im Vergleich zu den friheren Ergebnissen mit KNB reduziert werden
konnte [PNf96]. Im Kleinsignallimit (links in Abb. 4.9) betragt die ungesattigte parametrische
Verstarkung G bei der Signalwellenlange etwal5°1®vas nur eine GréRenordnung weniger

als die Verstarkung ist, die fur parametrische Generation aus dem Quantenrauschen notwendig
ware [MMT86]. Die Sattigung (rechts in Abb. 4.9) stabilisiert die Fluktuationen in der
Ausgangsenergie und daher konnte bei hoheren Umwandlungsraten eine hervorragende
Puls zu Puls-Stabilitat von 2 % beobachtet werden, die vergleichbar mit der
Reproduzierbarkeit der Pumpimpulse ist. Die entsprechende Langzeitstabilitat war besser als

8 %.
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Abb. 4.9: Sattigungsverhalten des 10 mm MLN-OPA bgil00 fs, A;=818 nm A;=3.54 um) und
l;,=130 GW/cm. Fir diese Messung wurde die Seedleistung durch kalibrierte NG-Glasfilter
reduziert.

Den Einflul3 der Sattigung konnte man auch durch den Vergleich zwischen OPA und SFG mit
den zwei gleichen eingestrahlten Wellenlangen demonstrieren. Bei SFG kdnnen nicht mehr
Photonen bei 1064 nm umgewandelt werden als diejenigen, die sich in=&i8rfs langen
Pumpimpulsfenster befinden. In Abb. 4.10 wird gezeigt, dal die SFG-Kurve eine
Halbwertsbreite von 1.08 ns hat, was ziemlich genau der Seedimpulsbreite entspricht. Die
OPA-Kurve dagegen hat eine Breite von 5 ns, was durch Sattigung erklart werden kann. Die
starke Asymmetrie dieser Kurve hat ihre Erklarung darin, daf} der gitegeschaltete Seedimpuls
nur an der Vorderflanke steil ist und eine langsame Ruckflanke hat, die aber mit einer
Photodiode aufgrund der niedrigen Intensitat nicht gut zu sehen ist (Abb. 4.4 und 4.5). Die
Fluktuationen des OPA-Ausgangssignals (Idlerenergie) sind aufgrund des Jitters des
Mikrolasers (Abb. 4.4 und 4.5) bei einer Impulssequenz, bei der das Maximum des
Seedimpulses erst nach dem Pumpimpuls kommt (rechte Seite der OPA-Kurve in Abb. 4.10)
wesentlich groRRer. Die Idlerenergie wird viel stabiler, wenn man mit der hinteren Flanke des

Seedpulses seedet (linke Seite dieser Kurve).
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Abb. 4.10: Idlerenergie aus dem OPA mit dem 10 mm MLN-Kristall, gemessen als mittlere Leistung
und SFG-Signal mit einem 4 mm langen BBO Krist@#20° Schnitt fir Typ I-Wechselwirkung) in
Abhéngigkeit von der elektronischen Verzégerung zwischen Pump- und Seedimpulsen. In beiden
Fallen istA;=818 nm und =100 fs.

Die Divergenz der erzeugten MIR-Strahlung wurde fir den 10 mm langen MLN-KTristall

vermessen. BeE, =300 pJ, =100 fs und\3=815 nm, d. h. im Maximum der Umwandlungs-
effizienz (Abb. 4.6), ergab sich 82+~0.5°=8.7 mrad bzw. ein rédumlicher Winkel

QuT(2610°=6010° sr. Zur Ermittlung der Beugungslimitierung der erzeugten Impulse
wurde der M-Parameter (Abweichung von der TEM5auR’schen Mode) nach Fokussierung

mit einer 10 cm CafFLinse bestimmt. Bei einem Wert von?M6 ergab sich eine fokale
Intensitat von 75 GW/cfrim Maximum der Durchstimmbarkeitskurve (Abb. 4.6).

Bei der geseedeten OPA in MLN ist die Pumpwellenlange von 818 nm fiir den Vergleich der
Ergebnisse der drei verschiedenen Kristallangen sehr interessant, da bei dieser Wellenlange
die zwei GVM-Parameter (siehe Abb. 4.2a) sehr klein sind (nur etwa 10 fs/mm) und
aulRerdem verschiedene Vorzeichen haben. Letzteres bedeutet laut numerischer Berechnungen
in [DPS93], dal3 die exponentielle parametrische Verstarkurgy /&(,) sich immer noch

linear proportional zur Kristallange L verhalt, obwohl sie weniger als die
Kleinsignalverstarkung beidym>>L ist.

Die Impulsverkirzung, die bay=3.54 um §3=818 nm) beobachtet wurde, kann durch den in

Abs. 2.6 erwahnten Kompressionsmechanismus (,temporal gain narrowing“) erklart werden
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[ACD68]. Wie in [PvVN96] gezeigt wurde, kann man durch Einflhrung einer raumlich
gemittelten Pumpintensitdt mit 50 % des maximalen Wertedlgf).5den theoretischen
Ausdruck fir ebene Wellen [Gl. (2.22)] naherungsweise auch fir GaulR’'sche Bindel
verwenden und somit die Kompression abschatzen.

In unserem Experiment zeigt der 10 mm lange MLN-Kristall keine wesentliche
Impulsverlangerung gegenuber dem 4 mm langen MLN-Kristall, wahrend sich die
Idlerenergie um den Faktor 3 erhoht. Dieses Verhalten bleibt auch bei einer reduzierten
Pumpintensitat (um den Faktor 2) oder bei Verlangerung der Pumpimpulsdauer bis 200 fs
erhalten. Bei T=100fs und 4,=130 GW/cmi war die Halbwertsbreite der mit LilO
gemessenen Kreuzkorrelationskure200 fs bei den 4 mm und 10 mm langen MLN-
Kristallen und verlangerte sich auf 270 fs mit dem 20 mm langen MLN-Kristall. Letzteres ist
schwer zu interpretieren, da bei diesem Kristall auch nichtlinear optische Konkurrenzprozesse
eine Rolle spielen. Im Prinzip zeigt der Vergleich zwischen den 4 mm und 10 mm langen
Kristallen, dal3 das ,temporal gain narrowing“ die Impulsverbreiterung durch GVM gerade

kompensiert.
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Abb. 4.11: Kreuzkorrelationsbreite (FWHM) in Abhéangigkeit von der Pumpimpulsenergie fir den
10 mm langen MLN-Kristall als OPA. Der Idler und ein kleiner Teil der Pumpstrahlung bei 818 nm
wurden gemischt (SFG). Die Pumpimpulsdaugr1B0 fs entspricht;l=72 GW/cni bei €,=300 uJ.

Die entfaltete Idlerimpulslange ;Tvarriert dabei von 340fs bis 237 fs mit zunehmender
Pumpimpulsenergie und die Idlerimpulsener§iesteigt von 1.5 pJ auf 20 pJ.
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Die von der Pumpleistung und damit vom parametrischen Gain abhéngige Impulsverkiirzung
der erzeugten Idlerimpulse konnte mit dem 10 mm langen MLN-Kristall nur bei verlangerten
Pumpimpulsen deutlich beobachtet werden (Abb. 4.11), da in diesem Fall der nichtlineare
Kompressionsmechanismus aufgrund groRerer Wechselwirkungslange effizienter st
[ACD68]. Sattigung hatte bei 3¥180fs als Impulsverlangerungsmechanismus keine
Bedeutung. Diese Annahme wurde durch Abschwéchen der Seedleistung bis auf 2.5 %
verifiziert. Die experimentell bestimmte Impulsverkirzung bis auf 70 % in Abb. 4.11 ist in

sehr guter Ubereinstimmung mit der analytischen Abschéatzung, die mit eﬁqeﬂ/“-(

Abhéngigkeit (0.8k, angenommen) zu einer Kompression auf 67 % des maximalen Wertes
von Ty in Abb. 4.11 fUhrt.

Typische Werte der Idlerimpulsdauer (FWHM) bei der héchsten Umwandlungseffizienz im
Maximum der Durchstimmbarkeitskurve (Abb. 4.6) singdTl60 fs (Abb. 4.12). Daraus ergibt

sich unter der Annahme einer Gauld’schen Impulsform ein Impulsdauer/Bandbreite-Produkt
von 0.53, welches etwa dem des Pumpimpulses entspricht. Die Idlerimpulse mit dem 4 mm
langen MLN-Kristall waren dagegen mit einem Fourier-Produkt von 0.9 in diesem

Spektralbereich nicht bandbreitebegrenzt.
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Abb. 4.12: Kreuzkorrelationssignal, erzeugt durch SFG vom Idlerimpuls aus dem 10 mm langen
MLN-OPA mit den Pumpparametern=IL00 fs, E,=300 pJ und das entspechende Spektrum.
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Abb. 4.13: Kreuzkorrelationssignal, erzeugt durch SFG vom Idlerim@s1(5 pJ) aus dem 4 mm
langen MLN-OPA mit den PumpparametegsT20 fs,€,=310 puJ und das entspechende Spektrum.

Bei kiurzeren Idlerwellenlangen wurde die Idlerimpulsdaueadfgrund der gréReren GVM
(Abb. 4.2a) bei allen Proben langer. Solche Verbreiterung konnte mit den 10 mm und 20 mm
MLN-Kristallen auch bei langeren Wellenlangen beobachtet werden. ;D@el generell
groBer war, ist auch das ,temporal gain narrowing“ deutlicher ausgepragt. So konnte
beispielsweise die Idlerimpulslange bei dem 10 mm MLN rg#tl20 fs undA3=835 nm von

370 fs auf 180 fs komprimiert werden, ind€n von 145 pJ auf 310 pJ erhdht wurde.

Es soll noch erwéhnt werden, dal’ bei dieser Messung die kirzesten Idlerimpulse mit dem
4 mm langen MLN bei lAngeren Wellenlangen (rechte Seite von Abb. 4.6) erzeugt werden
konnten (Abb. 4.13). Die Idlerimpulsdauer vor=T40 fs entspricht in diesem Fall einem
Fourier-Produkt von 0.45.

4.1.2.3. Nichtkollineare Phasenanpassung

Bereits in den ersten OPG-Experimenten mit fs-Pumpimpulse6Z0 nm) konnte man den
charakteristischen parametrischen Konus beobachten [JBN91], der durch héhere
parametrische Verstarkung fur nichtkollineare Wechselwirkung erklart werden kann [DPS93].
Diese hohere Verstarkung ist grundsatzlich auf niedrigere GVM zurtickzufuhren.
Nichtkollineares Pumpen bei fs-OPG und -OPA, welches hohe Umwandlungseffizienz und

kirzere Impulsdauer von Signal und Idler ermdglicht, wurde seitdem mehrmals mit dem



4. Erzeugung abstimmbarer fs-Lichtimpulse im MIR durch OPG/OPA 99

BBO-Kristall bei Pumpwellenl&angen um 400 nm (die zweite Harmonische eines fs-Ti:Saphir-
Verstéarkers), wo die GVM eine grofiere Rolle spielt, demonstriert [DAF95, KKR95]. Eine
besondere Eigenschaft von BBO ist, dall man bei einem bestimmten nichtkollinearen
Phasenanpassungswinkel extrem grof3e Bandbreiten erhalten kann [GCD95] und damit
Impulsverkirzung erreichen kann. Dies wurde in [CDN97, SKt98] experimentell verifiziert,
wobei die generierte Impulsdauer im VIS-Bereich um 10 fs lag.

Um das Potential nichtkollinearer Wechselwirkung im MIR-Spektralbereich abzuschatzen,
wurde zuerst die Gruppengeschwindigkeitsanpassung in MLN (7 % Dotierung) numerisch
berechnet.

Unsere Berechnung nach Abs. 2.3.1 wurde durch die Winkelgr6(§& zswrschen -4° und 4°
begrenzt, um die externen Winkel in experimentell realistischen Grenzen zu halten. Diese
Begrenzung spielt aber in unserem Fall keine wichtige Rolle, da das Intervall fur die
Pumpwellenlange, fur das die Gruppengeschwindigkeitsanpassung simultan mit der
Phasenanpassung erreicht werden kann, bei kirzeren Pumpwellenlangen schmaler wird und
schliel3lich verschwindet (Abb. 4.15).

Als Kriterium fir die Phasenanpassung wurhg2| , |A31|<20 fs'/mm angenommen. Die

Abb. 4.14 zeigt den berechneten Bereich des Phasenanpassungstyidieelsiese Relation
erfllt. Es ist ersichtlich, daf? der Winkél in diesem Fall stets grofer ist, als der bei
kollinearer Wechselwirkung (vgl. mit Abb. 4.6).

In den Abb. 4.154.17 werden anschlie3end die entsprechenden Werte der internen &Vinkel
undp (siehe Abb. 2.2) und des Doppelbrechungswingelargestellt.

Es zeigt sich auch ein &hnliches Verhalten (vgl. Abb.-44147), wenn umgekehrt bei einer
festen Pumpwellenldnge die Signalwellenlange variiert wird. Die Asymmetrie in Abb. 4.15
und 4.16 hinsichtlich des Vorzeichens v@nund a ist nur auf die Doppelbrechung
zurtckzufuhren. Es sei angemerkt, dafd sich der Unterschied in den raumlichen Walk-off-
Langen fur Signal- und Pumpwelle (durch den Ausdifdeg bestimmt) und fur Idler- und
Pumpwelle (bestimmt durch—p) gemald der in Abb. 4.15 und 4.16 dargestellten Resultate
durch die Doppelbrechung (Anwesenheit des Doppelbrechungswp)kedsringert.
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Abb. 4.14: Phasenanpassungswinkeh Typ I-MLN fur feste Signalwellenl&ange bap=1.064 pum,

dabei wird die Pumpwellenlange variiert. Die markierte  Flache bedeutet
Gruppengeschwindigkeitsanpassung. Die bei der Berechnung verwendeten Sellmeier-Koeffizienten
sind fir MLN mit 7 % Dotierung [LTT96].
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Abb. 4.15: Interner Winkel zwischen den Wellenvektoren von Pump- und Signalimgilsés
Funktion der Pumpwellenlange unter gleichen Bedingungen wie in Abb. 4.14.
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Abb. 4.16: Interner Winkel zwischen den Wellenvekoren von Idler- und Pumpimpaolsals
Funktion der Pumpwellenlange unter gleichen Bedingungen wie in Abb. 4.14.
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Abb. 4.17: Doppelbrechungswinkel fir die auferordentlich polarisierte Pumpwelle fur gleiche
Parameter wie in Abb. 4.14.

Die experimentelle Anordnung fur nichtkollineare OPA wird hier nicht gezeigt, da sie sich

vom Kkollinearen Fall wenig unterscheidet. Hier wurde nur fir die nichtkollineare
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Phasenanpassung der Pumpstrahl unter einem bestimmten Winkel mit dem Seedstrahl geneigt
im OPA-Kristall Uberlappt.

Zuerst haben wir bei einer Pumpenergie vd@,=240 pJ, welche einer axialen
Spitzenpumpintensitat von, ;104 GW/cm entspricht, die Umwandlungseffizienz, die in
nichtkollinearer Ausfuhrung erreicht wurde, mit der des kollinearen Falls verglichen. Die
Apertur der 8 mm langen MLN-Probe war 8x4 faBei As=792 nm K;=3.1 pm) konnte eine
Idlerenergie vonE€, =11.1 pJ gemessen werden, wahrend die kollineare Georgetrfe4 pJ
lieferte. Die entsprechende interne Umwandlungseffizienz betrug 24 % im nichtkollinearen
und 16 % im kollinearen Fall. Die Energie-Fluktuationen der erzeugten Idlerimpulse waren in
beiden Féallen etwa gleich. Zusétzlich konnte mamker92 nm mit negativen Werten von

und in nichtkollinearer Wechselwirkung fast die gleiche Idlerenergie erhalten. Als nachstes
wurde Az zu kirzeren Wellenlangen nach 783 nm verschoben. Hier konnte bereits
asymmetrisches Verhalten in Bezug aufind 3 beobachtet werden (s. Abb. 4-1%). Dabei
wurde eine Idlerenergie vo8,=9.7 uJ beh1=2.96 um flr den in Abb. 2.2 dargestellten Fall

(o und B positiv) und € =7.1 pJ fur den anderen Fali (und 3 negativ) erreicht. Die
Fluktuationen lagen in beiden Féllen bei etwa 5 %. In kollinearer Wechselwirkung wurde bei
dieser Pumpwellenlange eine Idlerenergie von nur 4 pJ mit Fluktuationer=AM®fo
gemessen.

Es konnte festgestellt werden, dafl} die Umwandlungseffizienz auch im nichtkollinearen Fall,
trotz hoherer Verstarkung, verglichen mit der kollinearen Ausfihrung, mit abnehmender
Pumpwellenl&nge deutlich abféllt. Dieses Verhalten kann nicht mitecklart werden,
sondern ist mehr auf die Verkirzung der rdumlichen (durch Zunahmex word 3) und
zeitlichen (s. Gl. 2.48) Wechselwirkungslange zurtickzufuhren.

Die Abbildung 4.18 zeigt die aufgenommene Kreuzkorrelationskurve mit dem entsprechenden
Idlerspektrum im Falle der nichtkollinearen parametrischen Wechselwirkung+7i83 mm.

Aus der Halbwertsbreite ergab sich nach Entfaltung (Gauly’'sche Impulsform) eine
Impulsdauer von F125 fs. Die spektrale Halbwertsbreite der erzeugten Impulse fuhrt dann
zu einem Impulsdauer/Bandbreite-Produkt von 0.6. Die Abbildung 4.19 zeigt, dal3 fir
kollineare Wechselwirkung bei gleicher Pumpwellenlange eine langere Impulsdauer

(T,=180 fs) gemessen wurde, was man aufgrund der groReren GVM auch erwartet.
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Abb. 4.18: Kreuzkorrelationskurve fir den durch nichtkollineare parametrische Verstarkung mit
l;,=104 GW/cn erzeugten Idlerimpuls und das entsprechende Idlerspektrum (inneres Bild).

T T T T T
1.0} i
83 nm ]
5
= 0.5} FWHM=217 fs 2.8 3.0 32
= Idlerwellenlanger, [um]
c
2
£
0.0}
| | | | |

Verzdgerung [ps]

Abb. 4.19: Kreuzkorrelationskurve fiir den durch kollineare parametrische Verstarkung erzeugten

Idlerimpuls und das entsprechende Idlerspektrum (inneres Bild) fiir gleiche Pumpimpulsparameter
wie in Abb. 4.18.
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Die nichtlineare Wechselwirkung fuhrt also nicht nur zur erhéhten Umwandlungseffizienz,

sondern ermoglicht gleichzeitig die Erzeugung von kurzeren MIR-Lichtimpulsen.

4.1.3. Gepulste Laserdiode um 1064 nm als Seedquelle fir MLN-OPA

Wie bereits aus der Messung des Sattigungsverhaltens beim ns-geseedeten OPA-Experiment
(Abb. 4.9 in Abs. 4.1.2.2) bekannt ist, reichen extrem niedrige Leistungen vdllig aus, um den
MLN-OPA bei der Signalwellenlange zu seeden und damit pJ-ldlerimpulsenergien zu
erzeugen. Im Vergleich zu dem bisher eingesetzten gltegeschalteten Mikrolaser bietet eine
gepulste Laserdiode die ideale Losung hinsichtlich Kompaktheit und Kostenaufwand. Ein
weiterer Vorteil hierbei liegt in der potentiellen Durchstimmbarkeit der Laserdiode bei der
Seedwellenlange, womit die Idlerwellenlange unabhangig von der Pumpwellenlange variiert
werden kann. Was die GVM in MLN betrifft, kann man ein ahnliches Verhalten bei Anderung
der Seedwellenlangd, und fester Pumpwellenl&ngk; erkennen (Abb. 4.2b), wie im
bisherigen Fall fester Seedwellenlange (Abb. 4.2a).

Im Jahr 1984 wurde erstmals eine Stickstoff-gekihlte PbS-Laserdiode, die 800 ns lange
Impulse um 4 um emittierte, als Seedquelle bei der Idlerwellenlange in einem LNB-OPA mit
ps-Pumpen eingesetzt [BZK84]. In der vorliegenden Arbeit ist es erstmals im fs-Regime
gelungen, einen OPA mit Laserdioden-Seeding auf der Signalwellenlanyg=t664 nm zu
betreiben.

Verglichen mit dem der vorherigen Messungen mit ns-Seeding (Abb. 4.3), unterscheidet sich
der Aufbau fur dieses Experiment durch die Seedquelle und eine zuséatzliche OPA-Stufe. Er
ist in Abb. 4.20 dargestellt. Die Pumpwellenlange wurde bei diesem Experiment bei
A3=818 nm festgehalten. Es wurde eine gepulste InGaAs-Laserdiode (EG&G Canada, Model
C86120E-10), die bei Raumtemperatur um 1064 nm emittiert, als Seedlaser verwendet. Die
Wellenlange der Laserdiode laRt sich durch Temperaturanderung des eingebauten
Thermoelementes von 10 bis zu 120°C, zwischen 1.06 und 1.1 um abstimmen. Die
Temperatur wird durch einen eingebauten Thermistor kontrolliert.

Die allgemein bekannte Problematik bei den Laserdioden ist die unterschiedliche Divergenz
des emittierten Laserstrahls in den beiden Ebenen und die dadurch entstehende erschwerte
Kollimation. Die Einkopplung in eine Glasfaser ist eine haufig benutzte und technologisch gut
beherrschte Methode, um ein rundes Strahlprofil zu erzeugen.

Die in diesem Experiment eingesetzte Laserdiode mit einer maximalen Spitzenleistung von
2W wird in eine 100-um/140-pm (Kern-/Manteldurchmesser) dicke Multimode-Glasfaser

eingekoppelt. Am Faserausgang erhalt man eine Spitzenleistung von >1 W ohne definierte
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Polarisation. Die gemessene spektrale Halbwertsbreite (FWHM) um 1060 nm lag bei 6.3 nm.
Dies entspricht, in Wellenzahlen umgerechnet, etwa einem Drittel der Bandbreite des
Pumpimpulses. Daher kann dieser Fall immer noch als schmalbandiges Seeding betrachtet
werden. Die Laserdiode liefert 50 ns lange nahezu rechteckige Lichtimpulse bei 1 kHz
Repetitionsrate mit vernachlassigbarem Jitter. Dies entspricht einer mittleren Leistung von
50 uW, wobei nur ein Teil davon zum Seeden des OPAs verwendet werden kann, da die
Phasenanpassung im MLN-Kristall nur fur eine feste lineare Polarisation gegeben ist. Die
Impulsdauer der Laserdiode hat hier keinen Einflu3 auf die Spitzenleistung und wurde daher
so gewahlt, dald mdglichst niedrige aber mit einer Infrarot-Sichtkarte noch gut detektierbare

Leistung erreicht wird.

Ti:Saphirlaser mit regenerativem Verstérker
600 uJ, 100 fs, 1 kHz, 756-840 nm

|
|
|
| n Te
1NGT |

DG 535
Verzogerungs-/
Impulsgenerator

'

gepulste
InGaAs-Laserdiode
50 ns, 1064 nm

Abb. 4.20: fs-OPA mit gepulster Laserdiode als Seedlas#PAl, OPA2: MLN-Kristalle, SFG:

Summenfrequenzmischung in LYOle: Teleskop,PR: PolarisationsdreheBS: Strahlteiler,D: Si-
Photodiode,DM: 800 nm, 45° Laserspiegel auf G&ubstrat,L1: Kollimationsoptik (ein 10x-
Mikroskopobjektiv mit NA =0.25 und eine 12.5cm Quarzlinsep, L4, L5: Bak-Linsen,
L3: -100 cm Quarzlinsel6: 5cm QuarzlinseF1: Langpal-Ge-FilterF2: Interferenzfilter, P:

Quarzprisma. In einstufiger Ausfilhrung wird nur OPA1 benutzt.

Der Seedlaserstrahl wurde mit einem Mikroskopobjektiv kollimiert und anschliel3end mit
einer weiteren Linse in den MLN-Kristall fokussiert. Nach Kollimation wurde der Pumpstrahl

mithilfe eines Strahlteilers in zwei Strahlen aufgeteilt. Die beiden Strahlen dienen jeweils die
zwei OPA-Stufen zu pumpen. Der kleinere Teil wurde benutzt, die Vorverstarker-Stufe OPA1

mit starkerer Fokussierung zu pumpen, um die meiste Energie zum Pumpen der
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Nachverstarker-Stufe OPA2 zu behalten. Im einstufigen Betrieb wurde nur die erste Stufe

OPA1 mit héherer Pumpenergie und gréf3erem Strahlquerschnitt verwendet

In der einstufigen OPA-Ausfiihrung haben wir zuerst die 10 mm MLN-Probe als OPAl

eingesetzt. Bei einer axialen Spitzenpumpintensitat vew65 GW/cnf, was einer

Pumpimpulsenergie vo8,=265 pJ bei einer Impulsdauer vog=T00 fs entspricht, wurden
Idlerimpulsenergien vonE, =5 puJ beiA;=3.5 um erzeugt. Dieser Wert stimmt mit der

Voraussage aus der Messung der Kleinsignalverstarkung (Abb. 4.9) sehr gut Uberein und die

interne Umwandlungseffizienz betrug dabei 11 %. Die Puls zu Puls-Fluktuationen waren

vergleichbar mit denen beim ns-Mikrolaserseeding (<2 %), obwohl die Sattigung, die im
allgemeinen die Ausgangsenergie stabilisiert, hier nicht erreicht wurde. Der Grund fir die
gute Stabilitat liegt daran, daR der zeitliche Uberlap des Seedimpulses mit dem Pumpimpuls
in diesem Fall, aufgrund der Breite (50 ns) und Form (rechteckig) des Seedimpulses, weniger
kritisch war. Die gemessene Kreuzkorrelationskurve und das entsprechende Spektrum des
Idlerimpulses sind in Abb. 4.21 zu sehen. Die generierten Idlerimpulse mit einer Impulsdauer

von T;=130 fs sind wiederum nahezu bandbreitebegrenzt (Fourier-Pr&duHt=0.5)
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Abb. 4.21: Kreuzkorrelationskurve fur den Idlerimpuls, erzeugt durch SFG und das entsprechende
Idlerspektrum aus dem 10 mm langen MLN-OPA mit Laserdioden-Seedin@ 5265 puJ und
T,=100 fs. Die Entfaltung mit Gauf3'scher Impulsform liefert 130 fs.
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Die Anderung der Seedwellenlange durch Temperaturabstimmung liefert &hnliche

Eigenschaften fur die im Spektralbereich zwischen 3.5 und 3.6 um erzeugten Idlerimpulse.
Die Idlerenergie mit dem einstufigen OPA und einem 8 mm langen MLN-Kristall zeigt etwa
den gleichen Wert wie im Fall von 10 mm MLN, aber es ergibt sich eine etwas klrzere
Idlerimpulsdauer.

Es ist noch zu erwahnen, dal3 in diesem Experiment neben den Idlerimpulsen zusétzlich fs-
Signalimpulse auf dem ns-Seedimpulsuntergrund entstehen. Die mittlere Leistung dieser
Impulse beir,=1060 nm betrug >15 mW mit,¥140 fs, was einer Einzelimpulsenergie von
€,>15 pJ entspricht. Da diese Leistung etwa drei GréRenordnungen héher ist als die mittlere
Leistung vom ns-Untergrund, kénnen die verstarkten fs-Impulse bei der Signalwellenlange

direkt fur geeignete Anwendungen eingesetzt werden bzw. leicht charakterisiert werden

(Abb. 4.22).
T T T ' I I I
1.01 [ i
A
I3
3 R
= , e B
= 05} 10 11 fo i
*§ Signalwellenlange , [um] ..l. I.
|
: _.'
$
o .i b
0.0] ewidadethestnimmnigptiF¥ ’ .

0 500 1000

Verzdgerung [fs]

Abb. 4.22: Kreuzkorrelationskurve flr den Signalimpuls, erzeugt durch SFG und das entsprechende
Signalspektrum aus dem einstufigen 10 mm-MLN-OPA mit Laserdioden-Seedi&g 265 pJ und

T,=100 fs. Die Entfaltung mit Gauf3’scher Impulsform liefert 140 fs mitAv,,T,=0.9.

Die Erzeugung von energiereichen fs-Lichtimpulsen um 1060 nm ist keine leichte Aufgabe, so
liegt z.B. die kirzeste erzeugbare Wellenldnge der Signalimpulse aus einem auf BBO
basierenden und um 800 nm gepumpten OPA bzw. OPG=héb um, da sich die

Idlerimpulse dann bereits im Absorptionsgebiet des Kristalls befinden und dies zu einer

drastischen Reduzierung der Umwandlungseffizienz beim parametrischen Prozel3 flhrt.
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Um die Ausgangsenergie und Umwandlungseffizienz zu erhdhen, wurde ein zweistufiger
OPA aufgebaut. Hier wurden zwei 8 mm lange MLN-Kristalle mit voneinander unabhangig
einstellbaren Pumpintensitdten verwendet. Zur Minimierung des raumlichen Walk-off-
Effektes wurden die Kristalle mit entgegengesetzter Orientierung montiert. Mit einer
Pumpimpulsenergie von 70 pJ, Strahldurchmesser von 2.3 mm g#idOlfs betrug die

axiale Spitzenpumpintensitat in OPA1l etw=B0 GW/cnf. Die nach der ersten Stufe
erzeugte ldlerenergie konnte leider mit unserem pyroelektrischen Energiemesser, der mit
einem elektronischen Verstarker nur bis 1 nJ sensitiv ist, nicht gemessen werden. Diese
niedrige Idlerenergie war aber ausreichend fir fs-Seeding der zweiten OPA-Stufe. Der nach
der ersten Stufe auf dem ns-Untergrund entstehende fs-Signalimpuls konnte dabei mit einem
Langpal3-Ge-Filter unterdriickt werden, wahrend der Pumpimpuls mit dem neuen Seedimpuls
bei der Idlerwellenlange nach zeitlicher Synchronisation Uber eine Verzdgerungsstrecke
wieder kollinear kombiniert wurde. Der Durchmesser des Pumpstrahls am Ort des OPA2
wurde mit einer negativen Linse von 2.3 auf 3.2 mm vergro3ert.

Bei einer Pumpintensitat vonsz =70 GW/cnd (€,=320 nJ, F=110fs) wurde eine

Idlerenergie von € =15pJ umA;=3.6 pm gemessen, dies entspricht einer internen

Umwandlungseffizienz von 27 % in der zweiten Stufe. Die Puls zu Puls-Fluktuationen lagen
wiederum in der Grél3enordnung der des Pumpimpuiez%o].

In Abb. 4.23aund b (durchgezogene Kurven) sind die durch SFG gemessene
Kreuzkorrelationskurve und das entsprechende Idlerspektrum gezeigt. Nach der zweiten Stufe
konnte T=160 fs gemessen werden. Dies filhrt zu einem nahezu bandbreite-limitierten
Idlerimpuls mit einem Fourier-Produkt vor0.6. Man konnte auch hohere Idlerenergie
(>20 pJ) erhalten, aber nur auf Kosten einer schlechteren zeitlichen und rdumlichen Qualitat
des generierten Impulses.

In dieser Konfiguration stellte sich heraus, dal3 der Anteil der Idlerenergie, der in der ersten
Stufe durch ungeseedete parametrische Verstarkung entstand und durch die ns-Seeding nicht
vollig unterdrickt wurde, zum Seeden der zweiten Stufe beigetragen hat. Es konnte
beobachtet werden, dal3 die Idlerenergie in dieser zweistufigen Ausfihrung nur auf 30 % des
maximalen Wertes abféllt, wenn die Seed-Laserdiode geblockt wird. Die gestrichelten Kurven
in Abb. 4.23a und b zeigen die Kreuzkorrelationskurve und das Spektrum vom Idlerimpuls,
welche ohne Seeding von OPA1l nach der zweiten Stufe OPA2 aufgenommen wurden.
Offensichtlich liefert dieser Fall langere Impulsdauern und strukturierte Spektren. Dieses
komplexe Verhalten und die Entstehung einer zweiten spektralen Komponente bei einer

kirzeren Wellenlange sind auf off-axiale parametrische Verstarkung in OPAL, welche durch
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geringere GVM bevorzugt wird, zurickzufihren. Tatséchlich zeigen die theoretischen
Berechungen der nichtkollinearen Wechselwirkung in MLN, wie schon in Abs. 4.1.2.3

berichtet, da? die off-axiale Ausbreitung von Signal- und Idlerimpulsen bei einer festen
Pumpwellenlange zu Gruppengeschwindigkeitsanpassung bei kirzerer Idler- bzw. langerer

Signalwellenl&ange im Vergleich zur kollinearen Wechselwirkung (siehe Abb. 4.23b) fuhrt.
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Abb. 4.23: (a) Kreuzkorrelationskurven und (b) entsprechende Spektren der Idlerimpulse, erzeugt mit
dem zweistufigen OPA mit zwei 8 mm langen MLN-Kristallen. Durchgezogene Kurven zeigen den
Fall, wenn OPA1l mit der Laserdiode geseedet wird und die gestrichelten Kurven sind flr
ungeseedeten OPAL.

Um die oben geschilderten Probleme zu vermeiden und nahezu Fourier-limitiere Idlerimpulse
zu erhalten, wurden die relative Verzégerung zwischen den beiden Stufen, die Pumpintensitat
und die raumliche Uberlappung zwischen Pump- und Seedimpuls optimiert. Damit konnte
man mit Laserdioden-Seeding nach OPA2 den unerwinschten ungeseedeten Anteil bis auf

15 % der gemessenen ldlerenergie reduzieren.
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Wie in der einstufigen Ausfuihrung, erhélt man auch in dieser zweistufigen Konfiguration
intensive fs-Lichtimpulse bei der Signalwellenl&ange. Die mittlere Leistung betragt >45 mwW
bei einer Impulsdauer von,¥140 fs, was einer Einzelimpulsenergie @y>45 pJ entspricht

und daher sehr nutzlich fir Anwendungen sein kann. Die Kreuzkorrelationskurve und das
entsprechende Signalspektrum sind in Abb. 4.24 dargestellt.
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Abb. 4.24: Kreuzkorrelationskurve fir den Signalimpuls, erzeugt durch SFG und das entsprechende
Signalspektrum aus dem zweistufigen MLN-OPA mit Laserdioden-Seeding. Die Entfaltung mit
Gaul'scher Impulsform liefert,¥140 fs mitAv,,T,=0.8.

4.1.4. Erzeugung von Lichtimpulsen mit 5 optischen Perioden um 3 pm in MLN

In diesem Abschnitt werden die Vorteile des MLN-KTristalls zur Erzeugung von extrem kurzen
Lichtimpulsen im MIR-Spektralbereich ausgenutzt. Die geringe GVM in MLN (Abb. 4s2a)

eine Voraussetzung fur die Erzeugung von hohen Energien durch Verwendung langerer
Proben, sie ermdglicht aber auch die Erzeugung von extrem kurzen MIR-Lichtimpulsen durch
Pumpen mit kiirzeren Pumpimpulsen bei 800 nm und Verwendung von kurzen MLN-Proben.
Fur dieses Experiment (Abb.4.25) wurde ein Ti-Saphir-Multipass-Verstarkersystem
(OMEGA PRO, Femtosecond Productions GmbH) [SCL97], das bei 1 kHz Impulse mit
€,=900 pJ und F28fs um A3z=795 nm liefert, als Pumpquelle eingesetzt. Um die
Impulsverbreiterung bei der parametrischen Frequenzumwandlung moglichst klein zu halten,
wurde mit zwei kurzen (1 und 2 mm) MLN-Proben experimentiert. Eine Doppelpass-

Konfiguration war notwendig, um die Umwandlungseffzienz mit der 1 mm Probe zu erh6hen
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und damit pJ-Energien im MIR zu erhalten. Sowohl fir das eingesetzte Teleskop als auch fur
die weitere zeitliche und spektrale Charakterisierung der erzeugten Impulse wurden

reflektierende Optiken verwendet. Der gltegeschaltete ns-Mikrolaser diente als Seedquelle.

Ti:Saphir-Multipass-Verstirker
0.9 ml, 28 fs, 1 kHz, 795 nm

L 21 I
)\,“Zf'_ -\ Te *
F SFG
|
Pump []

|

\ DG 535
Verzogerungs-/
\ ~ Impulsgenerator

|

Q-switched
Mikrolaser
1 ns, 1064 nm

Abb. 4.25: Experimenteller Aufbau.OPA: MLN, Te: Teleskop,F: Interferenzfilter, DM1: 45°-
Spiegel fur 800 nm auf BK7-SubstrddM2-DM3: 45°-Spiegel flir 800 nm auf CaBubstrat,L:
12 cm AR-beschichtete Kollimationslinse; Verzégerungsstrecke. Die gestrichelten Linien zeigen
den Strahlverlauf fiir die Doppelpal3-Konfiguration in der nichtkritischen Ebene des OPA-Kristalls.

Zur Messung der Impulsdauer wurde durch SFG in einem nur 50 um langen BBO-KTristall die
Kreuzkorrelationskurve aufgenommen. Bei geeigneter Wahl der Phasenanpassung (eo-e,
Typ lI-Wechselwirkung), wodurch eine extrem kleine GVM zwischen den beiden
einfallenden Impulsen mdglich ist, kann der Einflu? der Mel3kristallsdispersion vernachlassigt
werdenA,; zwischen dem Referenzimpuls bei 795 nm und dem Idlerimpuls um 3 um betragt
hier nur 20 fs/mm, d. h. es ergibt sich einen Laufzeitunterschied ve risir

Fur den ersten Durchgang des 1 mm MLN-Kristalls betrug die axiale Spitzenpumpintensitat
etwa k=250 GW/cni mit €,=800 pJ und F=28 fs. Bei dieser Pumpintensitat beobachteten
wir Kkeinerlei optische Zerstérung, obwohl unerwinschte nichtlineare Prozesse wie
Weildlichterzeugung und off-axiale parametrische Generation auftraten, die wahrscheinlich
durch "hot-spots” innerhalb des Pumpstrahls und den nicht perfekten Uberlapp mit dem

Seedstrahl initiiert wurden. Diese Effekte konnten durch Seeding nicht vollkommen
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unterdriickt werden. Dies fuhrt zwangslaufig zu Verlusten der Pumpenergie und somit zur
Reduzierung der Umwandlungseffizienz beim OPA.
Wahrend des ersten Durchgangs entstehen sowohl Idlerimpulse als auch verstarkte fs-
Signalimpulse auf dem 1 ns-Untergrund des Seedlasers. Die gemessene Idlerenergie betrug
€,=20 nJ bei einer Impulsdauer vor=#2 fs. Die Idlerimpulse werden durch zweimaliges
Durchlaufen des Spiegelsubstrats von DM1 unterdriickt, da dieser bei 3 um stark absorbiert.
Die beim ersten Durchgang durch den MLN Kristall entstehenden Signalimpulse haben eine
Impulsdauer von E50 fs und verlangern sich dann aufgrund der GVD im Spiegelsubstrat
von DM1 auf etwa 55 fs. Sie dienen als Seedimpulse fur den zweiten Durchgang des MLN-
OPA. Die kollineare Rekombination mit dem verbleibenden Teil der Pumpimpulse geschieht
nach der Kompensation der zeitlichen Verzdgerung durch die Verzdgerungsstrecke D
(Abb. 4.25). Die Pumpimpulsdauer ist aufgrund der GVD im MLN-Kristall wahrend des
ersten Durchgangs auch ein wenig verbreitert und betrgg83Ts, was einer axialen

Spitzenpumpintensitét vos, =160 GW/cni fir den zweiten Durchgang entspricht.
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Abb. 4.26: Kreuzkorrelationskurve fur den Idlerimpuls, erzeugt durch SFG und das entsprechende
Idlerspektrum aus dem 1 mm MLN-OPA mit=P8 fs and€,=800 pJ in Doppelpal-Konfiguration.

Die entfaltete Idlerimpulsdauer is{F50 fs.
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Die Energie der erzeugten Idlerimpulse nach dem zweiten Durchgang HetripJ bei

A1=3 um mit Puls zu Puls-Fluktuationen vosb %. Die Entfaltung der gemessenen
Kreuzkorrelationskurve aus Abb. 4.26 unter der Annahme einer Gauf3’'scher Impulsform fihrt
zu einer Impulsdauer vonF50 fs.

Dies ist der kirzeste Laserimpuls im MIR-Spektralbereich mit uJ-Energie, der jemals mit
einem OPA erzeugt wurde. Hinsichtlich der Anzahl der optischen Perioden kann sich unser
Ergebnis (5 optische Perioden) mit den besten Ergebnissen, die man bisher im VIS- und NIR-
Spektralbereich erreicht hat [CND97, SKt98], gut vergleichen. Obwohl die generierten
Idlerimpulse aufgrund der nichtverschwindenden GVM im MLN-Kristall gegentiber dem
Pumpimpuls ein wenig verlangert sind, konnte man trotzdem mit dem gemessenen Spektrum
(innere Kurve der Abb. 4.26) ein Impulsdauer/Bandbreite-Produkf\vpiT,=0.41 erhalten.

Sowohl hdhere Umwandlungseffizienzen als auch kirzere MIR-Impulse kdnnten erzeugt
werden, wenn der Pumpimpuls bzw. der Idlerimpuls langwelliger ware (vgl. Abb. 4.2a). In
unserem Experiment war diese Moglichkeit leider durch die fehlende Durchstimmbarkeit des
Multipass-Ti:Saphir-Verstarkersystems beschrénkt, aber durch die Verwendung eines sub-
30 fs regenerativen Verstarkers [NDK97] als Pumpquelle lal3t sich dies eventuell in der

Zukunft realisieren.

4.1.5. Geseedete OPA mit einem periodisch gepolten KTP-Kristall (PPKTP)
Quasi-phasenanpalibare nichtlineare Materialien bieten Moéglichkeiten, eine hdhere effektive
Nichtlinearitédt (d¢) als die in phasenanpal3baren konventionellen doppelbrechenden
Kristallen zur Frequenzumwandlung zu nutzen. Dieser Vortelil ist nicht nur fir die deutliche
Erhéhung der Umwandlungseffizienz mit cw- oder ns-Lasersystemen von grol3er Bedeutung,
wo sich die Limitierung auf den (gWert und die Verfugbarkeit nichtkritischer
Phasenanpassung bezieht, sondern auch in Ultrakurzpuls-(ps- und fs-)-Lasersystemen, fur die
die limitierte Wechselwirkungslangesly, mit einer hoherensd kompensiert werden kann.
Aufgrund der limitierten Dicke von periodisch gepolten Materialien (zzB5 mm in LNB)

und deren Zerstorungsschwelle wurde die Erzeugung von fs-MIR-Lichtimpulsen bisher nur
durch die Anwendung in SPOPO’s demonstriert [RPE97, BTA97, LBR99]. Die maximalen
Ausgangsenergien liegen hier, wie bereits erwéhnt, im nJ-Bereich. Es gibt bisher nur eine
Arbeit, bei der ein periodisch gepolter 0.5 mm dicker LNB in OPG verwendet wurde: erzeugt
wurden damit Impulse mit 100 nJ Energie und 300 fs Impulsdauer bei einer Idlerwellenlange
bis 3 um [GAF97], wobei ein frequenzverdoppelter Er-Faserverstarker bei 777 nm als

Pumpquelle diente.
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In diesem Abschnitt werden erste Experimente mit einem geseedeten PPKTP-OPA, der durch
den fs-Ti:Saphir-Verstarker gepumpt wird, vorgestellt. In diesem Experiment wurde der KTP-
Kristall gewahlt, da er einerseits eine hohere Zerstdrungsschwelle besitzt und andererseits
einen schwacheren photorefraktiven Effekt als LNB zeigt. Zusatzlich benétigt KTP niedrigere
elektrische Felder beim Polen, wodurch eine Herstellung dickerer PPKTP-Proben méglich ist.
Die effektive Nichtlinearitat im PPKTP erster Ordnung fur alle Polarisationen parallel zur Z-
Achse ist gegeben durcly=(2/m)dss. Mit d33=10.7 pm/V [DGN97] ergibt sichg6.8 pm/V,

was hoher als in herkdbmmlichen KTP- und LNB-Kristallen ist (Tab. 4.1). Fur unser
Experiment wurde PPKTP mit einer Inversionsperiode der Doméanen/\ye@7.5 um
verwendet, was nach Berechnung mit der Sellmeier-Gleichung von Kato [Kat91] einer Quasi-
Phasenanpassung Ber3 pm mit Pumpwellenlange; bei 786 nm entspricht (Abb. 4.27).

Am Royal Institute of Technology (Schweden) wurde ein flux-geziichteter KTP-Kristall mit
Abmessungen von 10, 5 und 1.23 mm entlang der X,Y und Z-Achsen mit der ,electric field
poling“-Methode (Abs. 2.4) bei Raumtemperatur gepolt [KLf97]. Der gepolte Kristall wurde
dann halbiert und zu einer 4 mm Lange entlang X poliert. Die gute Homogenitat und die
Periode (mit einer Genauigkeit vorD.1 um) konnten wir durch Erzeugung der zweiten
Harmonischen in hdéheren Ordnungen (7-ten bis 10-ten) am cw-Ti:Saphirlaser bestatigen.
Dabei wurde nach [WPL98] eine andere Sellmeier-Gleichung [FHH87], die besser fir den
VIS-Spektralbereich geeignet ist, benutzt.

Der experimentelle Aufbau ist nahezu identisch wie in Abb. 4.3 und unterscheidet sich nur
dadurch, dal3 die hier verwendete Probe in einem Ofen eingebaut ist. Die
Temperaturbandbreite in KTP ist extrem grof3 und die Erhéhung der Temperatur bei diesem
Experiment dient nur dazu, die Entstehung von Farbzentren (,gray tracks®) in KTP zu
vermeiden. Die Dicke des PPKTP-Kristalls (1.23 mm entlang der Z-Achse) begrenzt die
maximal verwendbare Pumpimpulsenergie (<100 pJ), um nichtlineare Effekte hoherer
Ordnung und eine Zerstérung zu vermeiden. Die Gauld’'schen Strahldurchmesser am Ort der
PPKTP-Probe betrugen jeweils 0.8 mm fir den Pumpstrahl und 0.7 mm fur den Seedstrahl.
Das Beschneiden des Pumpstrahls aufgrund der kleinen Apertur fiihrt zu einem Verlust von
=10 % zusatzlich zu den Fresnel-Reflexionen.

Als Referenzprobe wurde ein 3 mm langer KTP-Kristall (Crystal Associates, USA, ,high
temperature solution“-Zichtungsmethode) benutzt. Er ist uft88.4° (s. Tab. 4.1)
geschnitten, womit sichegE1.65 pm/V ergibt. Dieser Wert ist etwa viermal niedriger glsd

PPKTP. Die GVM der Referenzprobe zwischen 3 und 4 um ist aber im allgemeinen kleiner
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als in PPKTP. AulRer dieser Referenzprobe standen uns zusatzlich nicht-gepolte aber sonst

absolut identische Proben vom ,flux“-geziichteten Material zur Verfligung.
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Abb. 4.27: (a) Berechnete Durchstimmbarkeit eines OPA mit PPKTP bei fester Signalwellenlange
A>=1064 nm und (b) GVM zwischen Idler-, bzw. Signal- und Pumpimpuls. Die Werte fur die
vorhandene Probe sind durch die gestrichelten Linien gezeigt.
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Als erstes wurde die Abhangigkeit der erzeugten Idlerenergie im geseedeten PPKTP-OPA von
der Pumpwellenlangk; untersucht. Das Optimum lag bei langeren Wellenldngen, als aus der
theoretischen Berechnung zu erwarten war (s. Abb. 4.27). Wie in Abb. 4.28 verdeutlicht,
konnte die hochste Umwandlungseffizienz bei sehr geringen spektralen Modulationen um
A3=830 nm beobachtet werden. Offensichtlich kann der parametrische Verstarker bei langeren
Pump- und Idlerwellenléangen als erwartet aufgrund niedriger GVM (Abb. 4.27b) eine hohere
Verstarkung liefern. Die mit (2.41) berechnete spektrale Akzeptanz war 22.3 nm um 830 nm,
welche mit der Abh&angigkeit der Idlerenergie (Abb. 4.28) unter Bericksichtigung des
Sattigungseffektes, der bei hoheren Unwandlungsraten auftritt, gut Ubereinstimmt. Wir
konnten eine maximale interne Umwandlungeffizienz von 40 % erreichen. Das ist
vergleichbar mit den Ergebnissen aus Abs.4.1.2.2, aber bei wesentlich Kkleinerer
Pumpimpulsenergie. Die Puls zu Puls-Fluktuationen lagen bei etwa 2 %, was der Stabilitat
des Pumpimpulszuges entspricht.

Die Idlerimpulsdauer bei 3.8 um wurde aus dem Gauld’'schen Fit der gemessenen
Kreuzkorrelationskurve auf 210 fs abgeschatzt (Abb. 4.29). Dies entspricht den Erwartungen
aus den berechneten GVM’s (Abb. 4.27b). Bei dieser Wellenlange und 120°C Uberschreitet

das Fourier-Produkt vofw, ;T;=0.6 nur um 20 % den Wert fir den Pumpimpuls.
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Abb. 4.28: Erzeugte Idlerimpulsenergie mit dem PPKTP-OPA f{{#9D0 GW/cmi, was einer
Pumpenergie von 75 |oiki T;=80 fs entspricht.
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Die Abweichung der optimalen Pumpwellenl&ange von den Berechnungen (Abb. 4.27a) liegt
nicht allein an der hohen parametrischen Verstarkung, die auf abnehmende GVM bei langeren
Wellenlangen zuriickzufuhren ist, sondern auch an der begrenzten Genauigkeit der Sellmeier-
Koeffizienten im MIR-Spektralbereich [Kat91]. Fir die ungefahr gleichen Wellenlangen
wurde bei einem SPOPO derselbe Effekt beobachtet [KKA98]. Mit einer vor kurzem
publizierten Sellmeier-Gleichung [FAS99], die eine Verbesserung im MIR-Spektralbereich
fir n; darstellt, konnte ausgerechnet werden, dal3 die Inversionsperiode der in diesem

Experiment verwendeten Probe einer Idlerwellenlange\ye8.42 um entsprechen sollte.
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Abb. 4.29: Kreuzkorrelationskurve fur den generierten Idlerimpuls mit Gaufy’'schem Fit. Das innere
Bild zeigt das entsprechende lIdlerspekirum. Die Kristalltemperatur betrug hier 120°C und die
Pumpparameter waren wie in Abb. 4.28.

Mit gleicher Pumpintensitat und im Maximum der Kurve in Abb. 4.28 konnte in der KTP-
Referenzprobe gerade die parametrische Schwelle beobachtet werden. Diese Probe zeigt eine
viel niedrigere parametrische Schwelle uxg=790 nm als um 830 nm, was mit den
unterschiedlichen GVM-Parametern erklart werden kann. Obwohl wir bei dieser Probe mit
As=790 nm und gleicher Pumpintensitit vep=90 GW/cn? eine kiirzere Idlerimpulsdauer

von T;=90 fs mitAv ;T;=0.7 messen konnten, betrug die gemessene Idlerimpulsenergie nur
0.5 pJ bei wesentlich starkeren Fluktuationen~8m %.

Es besteht nun die Mdglichkeit, die Ergebnisse der PPKTP-OPA mit den in Abs. 4.1.2.2

beschriebenen OPA-Experimenten mit gleichlangen MLN- und KNB-Kristallen grob unter
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ahnlichen Bedingungen zu vergleichen. Fiir diese beiden Kristalle konntga# GW/cni

und optimaler Pumpwellenlang@ ;€815 nm fur MLN undA3=835 nm fur KNB, siehe

Tab. 4.2) eine maximale interne Umwandlungseffizienz von bis zu 15 % abgeschéatzt werden.
Zwischen 830 und 840 nm konnte in PPKTP zusatzlich zur OPA\fieine effiziente
Frequenzverdopplung von Pump- und Signalimpuls beobachtet werden. Ohne Seeding konnte
man bei allen Pumpwellenldngen in Abb. 4.28 einen noch starkeren Abbau der Pumpenergie
durch SHG feststellen. Die mittlere Leistung der zweiten Harmonischen betrug 7-8 mW bei
I5=90 GW/cnf und €,=75 pJ. Bei 4y<20 GW/cnt wurde nachgewiesen, dald die scharfe
Spitze im aufgenommenen Spektrum der zweiten Harmonischen auf QPM neunter Ordnung in
PPKTP zurtickzufuhren ist: Diese scharfe Spitze beS8l% der Flache des Spektrums der
zweiten Harmonischen. Der nichtphasenangepal3te Untergrund war etwa 6-7 mal spektral
breiter. Nur die Spitze hat sich bewegt, wenn die Temperatur verandert wurde und umgekehrt,
wenn die Pumpwellenldnge bei konstanter Temperatur variiert wurde, hat sich nur der
Untergrund spektral verschoben. Das Spektrum der zweiten Harmonischen verbreiterte sich
bei zunehmender Intensitat asymmetrisch zur langwelligen Seite hin und schlie3lich konnten
wir bei ;=90 GW/cn? eine weitere Spitze im Spektrum, die als QPM achter Ordnung
identifiziert wurde, beobachten. Das Spektrum der Pumpwelle nach dem PPKTP-Kristall,
obwohl im letzten Fall um etwa 50% verbreitert, war dagegen nicht struktuiert (wenn der
OPA geseedet wurde, gab es wegen dem Energieabbau diese Verbreiterung auch nicht, d. h.
die Selbstphasenmodulation spielte hier keine Rolle).

Fur beliebige Polarisation der einfallenden Pumpwelle war die zweite Harmonische stets
parallel zur Z-Achse polarisiert. Das bedeutet, dal3 in diesem Prozel3 nys-Keeffizient

eine Rolle spielt. Bei hoher SHG-Effizienz konnte auch eine Reduzierung der Transmission in
PPKTP beobachtet werden. Die gesamte Transmission (zweite Harmonische und Grundwelle
nach der Probe) betrug 55 % bei=790 nm, 4,=90 GW/cnt und Z-Polarisation des
Pumpstrahls, obwohl die berechnete Transmission unter Beriicksichtigung von Fresnel-
Reflexionen und Apertur-Effekten bei etwa 75 % liegen sollte. Diese Absorptionsverluste
stiegen zwar mit zunehmender Intensitdt an, werden abei3s8B80 nm und erhoéhter
Temperatur der PPKTP-Probe (120°C) vernachlassigbar klein. Die Verluste verschwanden
auch fur Y-polarisierte Pumpimpulse bzw. im ,flux“-gezlichteten aber nicht-periodisch
gepolten KTP, wo die Umwandlung in die zweite Harmonische ohne Phasenanpassung sehr
schwach war.

In einem separaten Experiment wurde die Transmission bei der Pumpwelle mit einem cw-

Ti:Saphirlaser bzw. bei der zweiten Harmonischen (aus dem gleichen Laser, aber
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modensynchronisiert mit der Impulsdauer von 180 fs und der mittleren Leistung von 120 mW
bei 82 MHz) vermessen. Es konnte festgestellt werden, dal3 nur Absorption bei der zweiten
Harmonischen die totale Transmission im OPA-Experiment beeinflussen kann. Die mit dem
Ti:Saphirlaser gemessene Restabsorption in PPKTP betrug bei 395 nm flr Z-polarisiertes
Licht 25 %. Die ,gray tracks" im Kristall, die bei Raumtemperatur durch die Anwesenheit der
intensiven zweiten Harmonischen im OPA-Experiment entstehen, erhdhten diese Absorption
zusatzlich um 10 %. Diese Art von anisotroper Absorption in KTP (sowohl Restabsorption als
auch von den Farbzentren) nimmt generell mit zunehmender Wellenldnge ab
[MMS97, BRF99]. Die Zunahme der Absorption durch die Bildung der Farbzentren |af3t sich
durch Zwei-Photonen-Absorption (Grundwelle + zweite Harmonische) erklaren [MMS97].

Nach unserer Beobachtung entstehen die ,gray tracks® in PPKTP beim
Raumtemperaturbetrieb innerhalb weniger Minuten, wenn der Kristall bei 790 nm mit
13m=90 GW/cnf gepumpt wird. Die Lebensdauer dieser Farbzentren betragt ca. 10 Stunden,
danach verschwinden sie.

Es ist zu bemerken, dal3 der PPKTP-OPA trotz Entstehung von ,gray tracks" ohne jegliche
Zeichen von optischen Schaden weiter bei Raumtemperatur betrieben werden kann.
Abgesehen davon, dal’ diese Farbzentren in PPKTP bei 120°C nicht beobachtet wurden,
hangen die erzielten Resultate in Hinblick auf die Wellenlange und die maximal erreichbare
Idlerimpulsenergie wenig von der Kristalltemperatur ab, wie in Abb. 4.28 dargestellt ist.

In der KTP-Referenzprobe von Crystal Associates konnten weder ,gray tracks® noch
Anomalien in der Transmission festgestellt werden. Eine Aussage, ob die unterschiedliche
Zuchtungstechnologie fir OPA-Anwendungen vom Vorteil ist, kann aber nicht gemacht
werden, da in dieser Probe die SHG bei beliebiger Polarisation des Pumpstrahls sehr schwach
war. Da generell festgestellt werden konnte, dal? die ,gray tracks” nur die zweite Harmonische
absorbieren, ist auch diese Problematik fir die zukunftige Optimierung nicht von primarer
Bedeutung. Die Hauptlimitierung kommt in diesem Experiment durch die Energieabbau der
Pumpwelle durch SHG. Ein Weg, dies zu unterdriicken und die Ergebnisse energetisch zu
skalieren, wéare die Anwendung von noch dickeren PPKTP-Proben, deren Herstellung

(z. B. bis 3 mm) vor kurzem demonstriert wurde [HPKOOQ].
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4.2. Kaskadierte optisch parametrische Generation in ZnGeRZGP)

zur Erzeugung von fs-Lichtimpulsen bis 10 pm

Wie bereits beschrieben, gibt es zahlreiche Méglichkeiten, durch direktes Pumpen mit einem
Ti:Saphir-Verstarkersystem abstimmbare fs-MIR-Lichtimpulse zu erzeugen. Dabei verhindert
aber vor allem die obere Transparenzkante (Tab. 4.1) der verwendeten Kristalle wie KTP,
KNB und MLN die direkte Erzeugung von Lichtimpulsen oberhalb von 5 um. Folglich muf3te
man bisher zur Erzeugung von energiereichen fs-MIR-Impulsen oberhalb von 5 pum meistens
kaskadierte DFG [SPW94, RmS96, GbR98] wahlen.

Kaskadierte optisch parametrische Generation (OPG) braucht aber im Gegenteil zu DFG nur
einen Pumpimpuls und kann aufgrund der h6heren Pumpintensitaten effizienter als DFG sein.
In diesem Abschnitt wird ein fs-OPG beschrieben, der durch den Idlerimpuls eines auf BBO
basierenden NIR-OPGs gepumpt wird. Geeignete kommerziell verfligbare Kristalle fir das
Pumpen um\3=2 um sind in Tab. 4.3 aufgelistet. Das wichtigste Kriterium bei der Auswahl
ist die Nichtlinearitéat, die bei OPG, fir die der parametrische Proze3 aus dem
Quantenrauschen initiiert wird, eine enorme Rolle spielt. Alle Kristalle aus Tab. 4.3 kdnnen
wegen der Zwei-Photonen-Absorption um 800 nm nicht direkt durch ein Ti:Saphir-
Verstarkersystem gepumpt werden. Das Verstarkersystem pumpt jetzt also einen NIR-OPG.
Der abstimmbare Idlerimpuls ist als Pumpimpuls fur diese Materialien geeignet, da seine

Wellenlange weit von der Bandkante entfernt ist.

Nichtlineare Kristalle, |Transparenz- |Effektive Nichtlinearitat |Nichtlinearer
Klasse bereich [um] | des Koeffizient [pm/V]
ZnGeP;, (ZGP) 0.74-12 Oee=036SiN20C0OS2D d3e=75
positiv-einachsig42m Joe=0eo=026SiNBSIN2D

AgGaSe 0.71-19 Jooe=36SiN20c0S 2 d3¢=32
negativ-einachsig42m Jeos=Ooe=aeSinNBSiN2h

GaSe 0.62-20 Joo=o2c0BsiN3D dx=54
negativ-einachsigb2m Jeo=toec=Ohoc0SOCOS

Cdse 0.75-25 de0 d>=-18
positiv-einachsig6mm Joe=0eo=031SiNO

Tab. 4.3: Potentielle Kandidaten fiir OPG im Spektralbereich@ um mit Pumpen um 2 yum.
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Bei Az=2 um ist CdSe erst fUA;>9 um phasenanpal3bar. CdSe sowie Aggdtaden
wesentlich kleinere Nichtlinearitaten als ZnG€RGP). Das einzige Material, das mit ZGP

fur diese Anwendung konkurrieren kénnte, ware GaSe. GaSe besitzt aber leider keine Vorteile
in Bezug auf die GVM-Parameter. Aul3erdem ist man bei GaSe technisch begrenzt, da er nicht
geschnitten, sondern nur senkrecht zur Z-Achse gespalten werden kann. Wir haben deshalb
unser Experiment mit ZGP durchgefihrt, dessen Eigenschaften im néachsten Abschnitt naher

diskutiert werden.

4.2.1. Eigenschaften von ZGP

ZGP ist ein positiv einachsiger Kristall, der bis 12 um transparent ist. Sein Bandgap liegt bei
620 nm (2 eV), aber Restabsorption unbekannter Herkunft beschrankt die Anwendung im
VIS- und NIR-Spektralbereich. Er besitzt die hochste Nichtlinearitat (Tab. 4.3) von allen
kommerziell verfigbaren doppelbrechenden nichtlinearen Kristallen.

Bei den ersten Arbeiten zum ZGP-OPG diente ein Er.Cr:YSG@=2(8 um) oder ein
Er:YAG-Laser (2.94 um) als ps-Pumpquelle. In beiden Fallen war die Pumpimpulsdauer etwa
100 ps [VkV95, VCv97]. Vor kurzem wurden mit einem ZGP-OPG in kaskadierter
Ausfiihrung 1 ps lange Idlerimpulse im MIR erzeugt. Dieser OPG wurde dabei mit
Idlerimpulsen zwischen 2.9 und 3.5 pum aus einem geseedeten MLN-OPA gepumpt [PTS97].
In allen bisherigen Experimenten mit ZGP war die untere Grenze der Pumpwellenlange
(=2.5 pm) durch die oben erwahnte anormale NIR-Absorption im Kristall gegeben [SBP97].
Fur das in dieser Arbeit durchgefiihrte Experiment standen unbeschichtete ZGP-Proben
exklusiver Qualitdt mit Kristallschnitten vo6=52.5°, 55° und 67° zur Verfigung. Der
azimuthale Winket betrug 0° in allen Proben fur die Typ I-Wechselwirkung.

Alle drei ZGP-Proben haben eine Apertur von 6x6°mmd sind 2 mm lang. Sie sind aus
einem ,boule“, der bei Sanders, Lockheed Martin Company (USA) durch die sogenannte
whorizontal gradient freeze“-Methode [SPt97] gezlichtet wurde, geschnitten. Sie zeigen eine
aulRergewdhnlich niedrige Restabsorption im NIR (Abb. 4.88)0).05 cnt, bei 2.05 um
[SBP97]. Die Absorptionsverluste fiNz=2.05 um gingen in unserem Fall nicht Gber 1 %
hinaus. Diese hohe Probenqualitéat wurde neuerdings auch bei einem mit einem Ho:YLF-Laser
(A3=2.05 um) gepumpten ns-MIR-OPO durch hohere Ausgangsenergien bzw.
Umwandlungseffizienz bestatigt [SBP97].
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Abb. 4.30: Absorptionskurve der ZGP-Probe mit Schnitt @885° mit unpolarisiertem Licht im
NIR-Spektralbereich.

Die in Abb. 4.30 gezeigten relativ niedrigen Absorptionsverluste im NIR-Spektralbereich
bieten die Moglichkeit, ZGP mit einem kommerziellen BBO-OPG (siehe Abs. 3.2.2) im NIR-
Spektralbereich bei Wellenldngen groRRer als 1.5 um zu pumpen, dort spielt die Zwei-
Photonen-Absorption kaum eine Rolle.

Im Prinzip a3t sich in ZGP sowohl die Typ I- als auch die Typ ll-Wechselwirkung realisieren,
wobei dg sich in beiden Fallen nicht wesentlich voneinander unterscheidet. Die Typ II-
Wechselwirkung ist im >1 ps-Regime vorteilhaft, da sie viel schmélere und nahezu
wellenlangenunabhéngige spektrale Bandbreiten liefert. Im Gegensatz dazu ist dies aber nicht
der Fall, wenn man mit fs-Impulsen arbeitet. Hier wird die optimale Kristallange durch die
GVM-Parameter und nicht durch die Verfugbarkeit grof3erer Proben bestimmt. Wenn man die
Pumpwellenlange auf die kurzwellige Seite verschiebt, nimmt die GVM generell zu. Hier
kann die Bandbreite der erzeugten fs-Impulse bei Typ I-Wechselwirkung genau wie bei
Typ lI-Wechselwirkung durch die GVM limitiert werden. Zusatzlich bietet Typ I-
Wechselwirkung eine gréRere Durchstimmbarkeit und eine niedrigere Pumpschwelle, die
durch die parametrische Verstarkung und die GVM bestimmt wird. Die niedrige
Pumpschwelle ist im fs-Bereich ganz wichtig, da es sich meistens um sehr hohe Intensitaten
handelt. Die Abbildung 4.31a zeigt den moglichen Abstimmbereich fur die Typ I-

Wechselwirkung, die Berechnung erfolgte mit den Sellmeier-Gleichungen aus [BSG87].
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Abb. 4.31: a) Spektrale Durchstimmbarkeit und b) GVM zwischen Signal- und Idlerimplsien
Typ I-ZGP fir funf verschiedene Pumpwellenléangen

In Abb. 4.31b wird der GVM-Paramete¥,;, der umgekehrt proportional zur spektralen
Akzeptanz Av in der | fixed-field“-Naherung ist (siehe 2.53), fur verschiedene
Pumpwellenlangen aufgetragen. Man sieht, dal3 ek3b8i05, 1.9, 1.65 und 1.3 um breite

flache Bereiche gibt, in denen die GVM zwischen Signal- und Idlerimpulsen im jeweiligen
Abstimmbereich fast konstant bleibt. Das bedeutet, da? man mit Typ I-Wechselwirkung nicht
nur eine gentgend schmale, sondern auch nahezu konstante Bandbreite erreichen kann, die
eine Voraussetzung zur Erzeugung von Fourier-limitierten fs-Impulsen ist.

Die Abbildung 4.32 zeigt die GVM zwischen Idler- und Pumfis) und Signal- und
Pumpimpulsen X3) als Funktion der Idlerwellenlange\; fur funf verschiedene

Pumpwellenlangehs.
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Abb. 4.32: GVM zwischen Idler- und Pumfir; (@) und Signal- und Pumpimpulsag (b) in Typ |-
ZGP fur funf verschiedene Pumpwellenlangen

4.2.2. Experimentelle Anordnung zur ZGP-OPG

Der experimentelle Aufbau ist in Abb. 4.33 dargestellt. Als Pumpquelle wurde hier ein
kommerzieller NIR-OPG (s. Kap. 3.2.2) verwendet. Da hier die Typ ll-Wechselwirkung in
BBO benutzt wird, sind die erzeugten Signal- und Idlerimpulse zueinander senkrecht
polarisiert. Die Folgefrequenz von 1 kHz wird vom regenerativen Ti:Saphir-Verstarker
bestimmt.

Das Ziel dieses Experimentes war in erster Linie, die Eignung von ZGP als fs-OPG-Material
zu testen und dabei die optimale Pumpwellenl&agen NIR-Spektralbereich zu bestimmen.
Daher wurden die drei ZGP-Proben in einstufiger Ausfiihrung und quasi senkrecht zum
einfallenden Pumptrahl montiert. Die Idler- bzw. Signalimpulse mit Impulsdauern zwischen
120 fs und 140 fs und eine Einzelimpulsenergie zwischen 10 uJ und 40 pJ wurden mit einer

Linse bester Form (L1) fokussiert, die ZGP-Probe lag vor dem Brennpunkt. Um nur die
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gewinschten Pumpimpulse (Signal oder Idler) herauszufiltern, wurden vor der Linse ein
Langpal3-Filter (F1) und ein Polarisator eingesetzt. Die Trennung von Pump-, Signal- und

Idlerwellen nach der ZGP-Probe erfolgte durch einen zweiten Langpal3-Filter F2.

Ti:Saphirlaser mit regenerativem Verstarker
600 pJ, 100 fs, 1 kHz, 756-840 nm

10-40 uJ | BBO-Typ I-OPG | 400 pJ

(Igﬂer:l.6-2.5 um 7
——p Signal:1.15-1.6 pm)
F1
\
N [ I \ M
11— ~
L1 ZGP L2 F2 !
I
|
v
SP

Abb. 4.33: Experimenteller Aufbau zum ZGP-OPLl,: 20 cm Linse bester Forni,2: 10 cm Bak
Linse, F1: Si-Filter, F2: Langpalf3-Filter auf Ge-Substr&P. Spektrometer mit Stickstoff gekiihltem
HgCdTe-Detektor oder PbS- bzw. PbSe-Diodkl:. Energiemesser?: Polarisator.

Die spektralen Eigenschaften wurden anschlieRend mit dem gleichen Spektrometer (aus

Abs. 4.1.2.1) in Verbindung mit verschiedenen Detektoren (Abb. 4.33) charakterisiert.

4.2.3. Optisch parametrische Generation in ZGP

Bei einer Pumpwellenlange van=2.07 um (ldlerimpuls aus dem NIR-OPG) konnte man mit
der 52.5° ZGP-Probe eine Pumpschwelle fir die parametrische Impulsgeneration von
ls=25 GW/cnf messen. Wenn GVM vernachlassigt wird, kann die Pumpschwelle bei
verschiedenen OPG-Experimenten durgh)tLOgo oder aquivalent durch\L? verglichen
werden. In unserem Fall ergibt sichll?>=1 GW. Dieser Wert ist einerseits gut vergleichbar
mit den Messungen in [VkV95], andererseits liegt er ein wenig héher als das, was man im
MIR-Spektralbereich mit 2.7 ps Pumpimpulsen erhalten hat [PTS97]. Die héhere Schwelle in
unserem Fall ist offensichtlich auf eine kirzere Wechselwirkungslasge im fs-Regime

zurtckzufuhren.
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Abb. 4.34: (a) Signal- und (b) Idlerspektrum des ZGP-OPG mit der 52.5°-Probe bei senkrechtem
Einfall des Pumstrahls. Die Pumpwellenlanga\is2.07 pm.

Bei l3,=60 GW/cn? (€,=16 pnJ) konnte am ZGP-OPG eine Gesamtausgangsenergie (Signal

und Idler) von 215 nJ gemessen werden. Dies entspricht einer internen Umwandlungseffizienz
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von 2.5% im einstufigen Betrieb. Die Idlerimpulse aus dem ZGP-OPG kdnnen nach
Abb. 4.31a prinzipiell bis zu 10 pum durchgestimmt werden.

Wie aus Abb. 4.34 ersichtlich ist, zeigen die aufgenommenen Signal- und Idlerspektren eine
wohl definierte spektrale Form ohne Struktur. Unter Annahme eines Fourier-Produktes von
0.5, was wir fir den Pumpimpuls gemessen haben, fuhrt die spektrale Halbwertsbreite zu
Impulsdauern von 75fs fiur den Signalimpuls und 200 fs fur den Idlerimpuls. Diese
Abschatzungen sind gut vergleichbar mit dem GVM-Verhalten: Bei dieser Pumpwellenlange
laufen im ZGP-Kristall Idler- und Signalimpuls schneller als der Pumpimpuls mit
Aq13=-125 fs/mm undA,3=-65 fs/mm. (Abb. 4.32) Die Spitzenleistungen der generierten
Impulse betrugen dabe2 MW umA,=3 um uncc0.4 MW umA;=6 pm.

Bei A3=1.89 um wurden die zwei Proben mit 52.5°- und 55°-Schnittwinkeln fir die
parametrische Impulserzeugung getestet. Fur den senkrechten Einfall betrug die parametrische
Schwelle 4,=28 GW/cnf fiir die erste Probe und 55 GW/ciiir die zweite. Die erhohten
Schwellen lassen sich in beiden Fallen mit einem starkeren zeitlichen Walk-off-Effekt
(s. Abb. 4.31b) erklaren.

Schliel3lich wurde versucht, die 67°-Probe noch kurzwelliger zu pumpen, aber die
parametrische Schwelle konnte bisz =100 GW/cni bei A3;=1.66 pm und bis
l3r=150 GW/cmi bei As=1.3 um (Signal aus dem NIR-OPG) nicht erreicht werden. Statt
dessen konnte bei diesen hohen Intensitaten neben einigen unerwinschten nichtlinearen
Effekten wie nichtlineare Absorptionsverluste, durch Selbstphasenmodulation induzierte
spektrale Verbreiterung (Abb. 4.35) und Selbstfokussierung des Pumpimpulses, zusatzlich
nicht-phasenangepal3te SHG beobachtet werden. Trotz dieser Effekte waren keine
Zerstérungen an den Oberflachen oder im Kristall zu sehen. Die optimale Pumpwellenlange
fur den fs-ZGP-OPG liegt nach unserer Abschéatzung zwischen 1.9 um und 2.1 pm im NIR-
Spektralbereich. Weitere Verbesserungen der hier gezeigten Ergebnisse im Bezug auf die
Umwandlungseffizienz und Ausgangsenergie sollten mit einer Antireflex-Beschichtung des
Kristalls und einer zweistufigen Konfiguration méglich sein. Der Wunsch, den ZGP-OPG
maoglichst kurzwelliger zu pumpen, war in diesem Experiment nicht nur durch die héhere
Pumpenergie, die bei kirzeren Wellenlangen vorhanden ist, sondern auch die bessere

Detektionsmoglichkeiten fir die NIR-Pumpstrahlung motiviert.
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Abb. 4.35: Spektren des PumpimpulsesXaeil.3 um vor (untere Kurve) und nach (obere Kurve) der
67°-ZGP-Probe bei}=100 GW/cm.

Zum ersten Mal wurde hier ein ZGP-OPG bei Pumpwellenlangen unterhalb von 2.5 um, wo
kommerzielle NIR-OPG’s als Pumpquellen verfligbar sind, betrieben. Dies ist uns gelungen
dank der reduzierten Restabsorption unserer Proben und dank der Anwendung von kurzen

Kristallen, deren Lange im fs-Regime durch die GVM limitiert wird.

4.2.4. Messung der nichtlinearen Absorption in ZGP
Mit dem oben beschriebenen Aufbau wurden an den ZGP-Proben intensitatsabhangige
Transmissionsmessungen fur verschiedene Pumpwellenlangen zwischen 1.25pum und

2.25 pm und fur zwei verschiedene Polarisationen durchgeflhrt.
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Diese Messung ermdglicht uns, die beim OPG-Experiment auftretenden nichtlinearen
Absorptionsverluste Zu charakterisieren und daraus den nichtlinearen
Absorptionskoeffizienten von ZGP abzuschatzen.

Die ordentliche Polarisation entlang der Y-Achse des Kiristalls entspricht der
phasenangepal3ten Stellung fir parametrische Generation, im anderen Fall war die
Polarisation in der kritischen Ebene. Unter Bertcksichtigung des Pumpenergieabbaus in der
phasenangepaldten Konfiguration durch die parametrische Impulserzeugung, die nur bei
langeren Pumpwellenlangen beobachtet wurde, waren die gemessenen nichtlinearen Verluste
unabhangig von der Polarisation.

Bis zu k=30 GW/cnf beiA;=1.9 um und bis zw}=45 GW/cnf beil;=2.2 pm waren keine
nichtlinearen Verluste zu sehen, d. h. es konnte eine gewisse Schwelle beobachtet werden. Bei
l3=50 GW/cn? betrug die Transmission durch die 52.5°-Probe 53 %aA\pe2.22 um und

51.5 % beir3=2.13 um flr die nicht-phasenangepaldte Konfiguration. Diese Werte liegen nur
wenig unter dem aus den Fresnel-Reflexionen berechneten Kleinsignalwert von 54 %.

Bei kirzeren Wellenlangen waren die Transmissionsanderungen viel deutlicher mef3bar und
daher zuverlassiger; die Schwelle bezlglich der Intensitat verschwand. Bei Pumpwellenlangen
von 1.3 um und fiirsh=50 GW/cnf, was weit unter der parametrischen Schwelle liegt, betrug
die Transmission fur beide Polarisationen nur 33 %. Dies ist deutlich geringer als die lineare
Transmission (46.5 %). Eine derart komplizierte Intensitdtsabhangigkeit, wie oben
beschrieben, kann im allgemeinen nicht allein mit einem Zwei- oder Drei-Photonen-
Absorptionsprozel3 erklart werden. Die Wellenlangenabhangigkeit der nichtlinearen Verluste
ist ein Hinweis dafir, daf3 sie in Zusammenhang mit der anormalen NIR-Absorption
(z. B. Verunreinigungen) stehen.

Letztlich wurde noch Uberprift, ob die nichtlinearen Verluste instantan entstehen. Zu diesem
Zweck wurde zuerst die Repetitionsrate des Lasersystems von 1 kHz auf 100 Hz reduziert,
wobei keine Anderung der Transmission festgestellt werden konnte. Weiter wurde eine
Anordnung fir nichtkollineare Pump-Abtast-Messung (Uberlapp im Fokus) @hnlich wie ein
Michelson-Interferometer aufgebaut. Hier wurde bei gleicher Wellenldnge der schwachere
Strahl (Abtast-Strahl) nach dem ZGP-Kristall detektiert. Da die Abklingzeit der gemessenen
Kurve im Bereich der Impulsdauer lag, kann man daraus schlie3en, dal3 die Verluste ein
instantaner Prozel3 sind und daher einen ganz anderen Ursprung haben als die
pumpinduzierten Verluste, die in [BMJ95] fir ZGP beschrieben sind. Die Abbildung 4.36
zeigt einige Mel3serien fur die nichtlineare Transmissiompel.3 um. Die Mel3ergebnisse

wurden dann nur unter BerlUcksichtigung der Zwei-Photonen-Absorption mit (2.63) gefittet.
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Eine grobe Abschatzung des nichtlinearen Absorptionskoeffizienten unter der Annahme einer

Gaul¥’'schen zeitlichen und raumlichen Verteilung ligggt=0.25 cm/GW.
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Abb. 4.36: Intensitatsabhangige Transmission der 67°-ZGP-Probge=4eB um. Die dickere Kurve
zeigt den Fit unter der Annahme eines Zwei-Photonen-Absorptionsprozesses.

Es ist hier zu bemerken, dal’3 die Abweichung des Fits von den experimentell gemessenen
Punkten in Abb. 4.36 nicht durch Annahme anderer zeitlicher bzw. rAumlicher Verteilung des
Pumpstrahls verbessert werden konnte.

Die hier gezeigte Abschatzung stellt erste Messungp«pnn ZGP dar, deshalb kann man
dieses Ergebnis nur mit anderen Materialien aus Tab. 4.3 vergleichen, die ein &ahnliches
Bandgap wie ZGP besitzen. Leider sind die entsprechenden Messungen bei verschiedenen
Wellenlangen und Impulsdauern. In AgGa@®andkante bei 1.75 eV), der wie ZGP zu den
Chalkopyriten gehort, wurde in [MaA8@r=1.4 cm/GW bei 1.064 pum gemessen. In GaSe
(Bandkante bei 2 eV) wurd@p=6 cm/GW bei 700 nm gemessen [VMV98]. In CdSe
(Bandkante bei 1.75 eV) lieferten Messungen mit ps-Impulsen bei 1.064 pm Werte zwischen
18 und 35 cm/GW [Ndn97]. Die generell hoheren Werte kénnen dadurch erklart werden, daf?
in GaSe, CdSe und AgGaSdie Messungen bei Wellenlangen kirzer als die doppelte
Wellenlange, die der Bandkante entspricht, erfolgten. In unserem Fall von ZGP lag die

Wellenlange nur in der Nahe der halben Bandkante.
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4.2.5. Bestimmung des nichtlinearen Brechungsindex mit der z-Scan-Technik

In diesem experimentellen Teil wurde versucht, erstmals den nichtlinearen Kerr-Koeffizienten
n; in ZGP bei NIR-Pumpwellenlangen um 1.26 pm zu bestimmen. Fur die Messung wurde die
in Abs. 2.6 erlauterte z-Scan-Technik verwendet. Ein selbststartender modensynchronisierter
fs-Cr:Forsterit-Laseroszillator wurde dabei verwendet [PSM98]. Der Laser lauft bei 83 MHz
Repetitionsrate und liefert eine maximale mittlere Leistung von 500 mW bei einer
Impulsdauer von 94 fs um etwa 1.26 pm.

Zur z-Scan-Messung wurde die ZGP-Probe in der Nahe vom Brennpunkt einer 5 cm Linse
bewegt. Die lineare Transmission durch die hinterliegende Blende betrug S=15 %. Man
konnte keine Unterschiede zwischen o-Polarisation und Polarisation in der XZ-Ebene fir den
einfallenden Strahl feststellen. Daher wird hier nur die Transmissionsmessung mit dem o-

polarisierten Strahl prasentiert (Abb. 4.37).
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Abb. 4.37: z-Scan-Kurve der 67°-ZGP-Probe um 1.26 um fir eine einfallende mittlere Leistung von
75 mW bei 83 MHz. Durchgezogene Kurve ist Fitkurve mit (2.58).

Zur Anpassung der gemessenen Daten wird die Formel (2.58) verwendet. Aus den Fit-
Parametern konnte eine mittlere PhasenanderungA®iE0.76 und eine Rayleigh-Lange

von %&=0.34 mm hergeleitet werden. Aus diesgrezhalt man w=11.6 um, was mit den
experimentell durch die Rasierklingen-Methodg=%4.8 um mit Gaul3’schem Fit) und durch
einen Pinhole (¢~11.1 um) bestimmten Strahlquerschnitten im Fokus sehr gut

Ubereinstimmt. Die hergeleitete Phasendnderung war sehr gut vergleichbar mit der groben
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Abschatzung, die sich asd®>=2.471p.(1-S)** ergibt (Abs. 2.6). In diesem Experiment
warAtp.=0.31, d. h<A®>=0.8.

Da die Repetitionsrate beim verwendeten Laser nicht variiert werden konnte, wurde nur die
mittlere Leistung des einfallenden Strahls geandert, um langsame Akkumulationen oder
thermische Effekte bei 83 MHz ausschlieRen zu kénnen. Bei Erhéhung der mittleren Leistung
bis zu 135 mW konnte man keine signifikanten Veranderungen der Ergebnisse von Abb. 4.37
feststellen. Bei 3h=4.3 GW/cm, wie in Abb. 4.37, wurde andererseits keine nichtlineare
Absorption beobachtet und daher war keine Korrektur daftir notwendig [Srl96]. Eine leichte
Modulation in der z-Scan-Kurve mit offener Blende war aber bereits ab 7.8 GW/cm
(135 mW mittlere Leistung) bemerkbar, was auf nichtlineare Absorption hindeutet.

Die einfallende Energie betrug unter Bericksichtigung der ersten Reflexion (2.59)
€.=0.65nJ. Aus der Formel (2.60) ma=0.87 cm® (Abb. 4.30) und 3.2 konnte

Les=1.5 mm<L berechnet werden, wéhrend sich in der Naherung fur eine kurze Probe
(Abs. 2.6), wo L<<gZg qilt, Le=1.8 mm ergab. Die GVD-Lange (2.51) betragid=7.2 mm

in ZGP fur den ordentlich polarisierten Strahl. Theoretisch sollte diese Lange zu einer
Impulsverbreiterung von 26 % flihren [SEm97], was tatsachlich durch Impulsdauermessungen
vor und nach dem 67°-ZGP-Kristall bestéatigt werden konnte. Die gemessene Impulsdauer
(FWHM) nahm von 94 fs auf 120 fs zu. Da die Bedingugagok4In2L [SEmM97] in unserem
Experiment stets erflillt ist und die effektive Langg [siehe (2.60)] kirzer als L ist, konnte

man bei der Berechnung von aus Abb. 4.37 die zeitliche Verbreiterung der Impulse
vernachlassigen.

Aus (2.59) mit L=1.5 mm ergibt sich schlieRlich fiir die sédtmpulsform ein Wert von
n=5.3710% cnf/W fiir ZGP bei einer Wellenlange var1.26 pm.

Es ist moglich, ntheoretisch abzuschatzen [SEm97]. Aus der Dispersionstheorie der ,bound

electronic* Kerr-Nichtlinearitat erhalt man folgende Gleichung:

) _ A [um]
n[en/ W= b= 5= G,(A, /A) (4.1)

Hier ist b eine Konstante mit dem Wert von etwa 6%’ [in Einheiten von (4.1)] fiir wide-
gap dielektrische Materialien, wahrend fiir Halbleiter b=M.@% aus dem besten Fit von
experimentellen Daten bestimmt wurde [SEm@{Joezeichnet die Bandgap-Wellenlange des

Materials. G ist eine normierte Dispersionsfunktion, die fUAy*<0.6 durch:
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26
40Qu- 0535 + 1

G,(u)=1+24u0 + (4.2)

approximiert werden kann. ®etragt z. B=3 fir ZGP beiA=1.26 pum. Schlie3lich ergibt sich

aus (4.1) eine theoretische Abschatzung ve.810"* cn/W. Dies zeigt wiederum sehr

gute Ubereinstimmung mit unserem experimentellen Ergebnis. Unter Beriicksichtigung der
Naherungen bei dem Einflul3 der Absorption und der Lange der Probe sowie die
Vernachlassigung der GVD wird eine Ungenauigkeit @0 % flr den hier bestimmten

Wert fUr n in ZGP abgeschatzt.

Es sei noch erwahnt, daf? uns neben ZGP auch ZnSe ein Material, fiivdagurzem mit

einem &hnlichen Laser bei 1.27 um bestimmt wurde [KtW94], zur Verfigung stand, um die
Zuverlassigkeit unserer Messung zu bestatigen. Wir erhielten die 3 mm lange ZnSe-Probe von
IKZ (Institut far Kristallziichtung, Berlin). Diese polykristalline Probe war so selektiert, dal3
sie einen minimalen Cu-Gehalt besitzt, was durch die reduzierte Fluoreszenz im roten
Spektralbereich bei Beleuchtung mit UV-Licht verifiziert werden kann. Man konnte
feststellen, dal3 die parasitare nichtphasenangepaldte SHG in dieser Probe viel schwécher war
als in den kommerziell verfligbaren ZnSe-Spiegelsubstraten. In ZnSe betragt der lineare
Absorptionskoeffizientt nur=0.006 cni und folglich wird L allein durch die Abweichung

von der Naherung fur kurze Proben (2.60) bestim@iplin ZnSe betragt 17.5 mm, was zu
einer vernachlassigbaren Impulsverbreiterung durch GVD fuhrt. Dies konnte experimentell
bestatigt werden. Da die Nichtlinearitat von ZnSe viel niedriger ist als die von ZGP, wurde fur
ZnSe eine hohere mittlere Leistung (135 mW) benétigt. Aus der gemessenen
Transmissionsanderung vae.,=0.13 konnten wir 7.510"° cnf/W erhalten. Dieser Wert

ist zwar ein wenig groRer als der in [KtW94] berichtete WerG@0° cnf/W), aber in guter
Ubereinstimmung mit &lteren z-Scan-Experimenten [SHS91]. Die verwendete Intensitat im
Fokus bei unserer z-Scan-Messung war etwa gleich wie in [KtW94], wo die langsamen
Beitrdge zu nin ZnSe durch Reduzierung der Repetitionsrate unter 1 MHz ausgeschlossen
werden konnten. Der theoretische Wert fir ZnSe bei 1.26 um liegt Gbrigens héher und betragt
n=1.610" cnf/W.

Bei I3,=100 GW/cni fiihrt der relativ groRe Wert von, in ZGP zur erheblichen
Selbstphasenmodulation, wie es in Abb. 4.35 mit verstarkten Impulsen bei 1.3 um gezeigt
wurde. Das B-Integral auf der Achse [hier mit Br2sm(1-R)Let/A, siehe (2.67)] betrug etwa

ot fur die obere Kurve in Abb. 4.35 und die Selbstfokussierung trat, wie erwartet, in
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Erscheinung, da der kritische Wert [s. (2.67)] durch die hohe einfallende Intensitat mit der
effektiven Lange Uberschritten wurde. Bei langeren Pumpwellenlangehs;wiet5 pum bei

etwa gleicher Intensitdt konnten wir aber solche Effekte nicht beobachten. Die
GrofRenordnung der spektralen Verbreiterung durch Selbstphasenmodulation in Abb. 4.35
kann unter Vernachlassigung von GVD durch den Vergleich der verdoppelten maximalen
spektralen Verschiebungws=B/mT3) mit der anfanglichen spektralen Breite (FWHM), die
durchAv3=0.5/T; gegeben ist, grob abgeschatzt werden. Wir erhalten dagitAvs=~18 auf

der Achse. Die raumlich gemittelten Spektren in Abb. 4.35 zeigen aber nur 4-fache
Verbreiterung. AulRer der raumlichen Verteilung der Intensitat ist die nichtlineare Absorption
ein anderer wichtiger Faktor, der zu dieser Abweichung beitragt. Diese nichtlineare Absortion
wurde bei der theoretischen Abschatzung des B-Integrals nicht bericksichtigt.

Da n fast immer ein unerwiinschter Effekt bei OPG/OPA ist, ist es interessant, den Wert fr
ZGP mit anderen Kristallen aus Tab. 4.3 zu vergleichen. Aus der Literatur ist nur
n=-1.510% c?/W fiir CdSe bekannt [SHS91].

4.3. Erzeugung abstimmbarer Femtosekunden-Lichtimpulse im MIR bis 10 pm
durch optisch parametrische Verstarkung an einem Cr:Forsterit-

Verstarkersystem

Wie bereits erwahnt, war es bisher nicht méglich, fs-MIR-Impulse oberhalb von 5 um durch

Pumpen eines OPAs bzw. OPGs mit Ti:Saphir-Verstarkersystem direkt zu erzeugen. Auch
wenn es in einzelnen Féllen andere Grinde dafir gibt, ist es die Zwei-Photonen-Absorption in
allen Kristallen, die bis 10 um und weiter transparent sind, die das Pumpen von OPA’s oder
OPG’s im fs-Regime um 800 nm nicht erlaubt. Ein Cr:Forsterit-Verstarkersystem bietet sich

deshalb als alternative fs-Pumpquelle bei langerer Wellenlange im NIR an.

Die Tabelle 4.4 zeigt die wichtigsten Eigenschaften kommerziell verfligbarer nichtlinearer

Kristalle, die bei der Wellenlange des Cr:Forsteritlasers (um 1.25 pm) keine Zwei-Photonen-

Absorption aufweisen.
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Nichtlineare Kristalle, |Transparenz- |Effektive Nichtlinearitat d s |Nichtlinearer
Klasse bereich [um] Koeffizient
[pm/V]
AgGaS, 0.47-13 Jooc=0heSinNBSin2p O36=17.5
negativ-einachsig42m Jeos=Ooec=0aeSiN20C0OS 2D
HgGa,S, 0.55-13 Oooe=(d36SiN2h+d3,c0S2h)SinG d3s=31.5
negativ-einachsig4 Jeos=Coec=(036COS2D— d3;=10.5
dglsin2c|>)sin29
AgsASS 0.6-13 Jooe=01SiNB—d,coDSiN3p d3,=10.4
negativ-einachsig, 3m JeoOoea=0o2COSOCOSID d»,=16.6
Aggsng, 0.6-13.5 dooe=d31$ine—d2200£5in3|) d31=7.8
negativ-einachsig, 3m JeoOoe=0o2COSOCOSID d,,=8.2

Tab. 4.4: Potentielle Kandidaten fir OPA im Spektralbereiell@ um mit Cr:Forsteritlaserpumpen
(fir ZnGeR und GaSe siehe Tab. 4.3).

Dabei ist Silberthiogallat (AgGapb das am weitesten verbreitete und technologisch gut
beherrschte Material. Pyrargyrit (48pS) hat kleinere Nichtlinearitdten als Proustite
(AgsAsS;). Proustite zeigt seinerseits wesentlich groRere GVM in ooe- und eoe-
Polarisationskonfigurationen als AgGatnd Quecksilberthiogallat (HgG&). In der oee-
Konfiguration, die in AgGagund HgGaS, nicht phasenanpalibar ist, isk th AgsASS;
wesentlich kleiner. GaSe (Tab. 4.3) hat trotz sehr hoher Nichtlinearitat &hnlich geringe GVM
nur in der oee-Konfiguration, dies allerdings nur bei Winlldie bei dem einzig moglichen
Schnitt in diesem Materialo€0°) nicht erreichbar sind. ZGP (Tab. 4.3) hatte auch keine
Zwei-Photonen-Absorption b&g=1.25 um. Wie in den vorigen Abschnitten erlautert, ist aber
die Anwendung dieses Materials bei dieser Wellenldnge aus verschiedenen Grinden
(Restabsorption, limitierte Phasenanpassung, enorme GVM) nicht denkbar. Im nachsten
Abschnitt vergleichen wir AgGaSund HgGaS,, die in unserem Experiment verwendet

wurden.

4.3.1. Eigenschaften von AgGaind HgGaS,

AgGa$S und HgGaS, sind beide negativ einachsige Kristalle und transparent bis 13 um. Sie
haben &ahnliche Bandgaps: das Bandgap von Ag@e§ bei etwa 450 nm und das von
HgGaS, bei 440 nm. AgGasSguter Qualitat wird heutzutage von mehreren Lieferanten
angeboten. Die in diesem Experiment verwendeten Proben stammen von EKSMA (Lithauen).
Der HgGaS;-Kristall ist relativ unbekannt, obwohl er schon im Jahr 1975 fir nichtlineare
optische Anwendungen entwickelt wurde [LBK76]. Seitdem gab es aber nur eine Gruppe, die

sich mit diesem Material intensiv beschaftigt hat. Sie bestimmte optische Eigenschaften wie
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die Sellmeier-Gleichungen [BMP79] und die Zerstérungsschwelle [LBK76] von &Ga
sowie die nichtlinearen Koeffizienten [BMP80]. Vor kurzem wurden verbesserte Sellmeier-
Gleichungen fir das gleiche Material (Universitat Kuban, Rul3land) verdffentlicht [TKk98].

Die bisher berichtete Zerstérungsschwelle der Kristalloberflache mit ns-Impulsen fir AgGaS
und HgGaS, [AAB8O0, TKk98] deutet darauf hin, dall Hg§sa eine um zwei- bis dreimal
hohere Widerstandsfahigkeit besitzt. Die Schwelle fir 30 ns Impulse liegt z. B. in diesem
Kristall in der GréRenordnung von 60 MW/Eivei 1.064 pm.

Hier wird fur AgGa$ der nichtlineare Koeffizient vonggk17.5 pm/V angenommen, der sich
aus einer Zusammenstellung zahlreicher Abschatzungen durch verschiedene Methoden ergibt
[Rda92]. Fur den HgG8&,-Kristall ergibt sich dann aus der relativen Messung in [BMP80]
d3s=31.5 pm/V und ¢=10.5 pm/V (Tab. 4.4). Die relativen Vorzeichen der Nichtlinearitaten

in HgG&S, sind aber bis jetzt nicht bekannt, deshalb wird die kleinere Kompongnibeid

der Wahl des Kristallschnittes eliminiert, indem man gemaR der angegeher(@ald 4.4)

den azimuthalen Winkep=45° fur Typ I- und$=0° fir Typ lI-Wechselwirkung auswahlt.
Solche azimuthalen Winkel wurden auch fur unsere Ag&adben gewahlt. Der Schnitt fur

den Phasenanpassungswinkel ist bei uns @#40° (Typ I-Wechselwirkung) bzwd=46°
(eoce-Typ II) fur HYG&S, und6=36.5° (Typ 1) bzw.6=42° (eoe-Typ ll) fur AgGasSgewahlt.

Alle 4 Proben sind 2 mm lang mit einer Apertur von 4x52miEs soll hier bemerkt werden,

dal3 die Verbesserung vog:dn HgGaS, beim Pumpen um 1.25 um hochstens 7 % betragt,
wenn zusatzlich dersgKoeffizient ausgenutzt wird.

Das GVM-Verhalten in AgGaSund HgGaS, fur A3=1.25 um wird zusammen mit dem
FOM/(A 1A 2)Y=deif(AA-mnons) ?0go in Abb. 4.38 dargestellt. Die Berechnung hier erfolgt
mit entsprechenden Sellmeier-Gleichungen aus [TKk98, TKk99].

Wie aus Abb. 4.38 ersichtlich ist, sind die GVM-Parameter beider Materialien sehr ahnlich.
Diese Ahnlichkeit ermdglicht uns, digggKoeffizienten von AgGasSund HgGaS, aus dem
experimentell beobachteten OPA-Verhalten zu vergleichen.

In allen Wechselwirkungskonfigurationen bewegt sich der Signalimpuls schneller als der
Pumpimpuls und der Idlerimpuls schneller als der Signalimpuls. Bei Typ I-Wechselwirkung
ist zwar die GVM zwischen Idler- und Pumpimpuls; kleiner als im Fall von Typ II-
Wechselwirkung, aber die Situation ist zwischen Signal- und Pumpimpu$ dgenau
umgekehrt. Es ist daher kaum mdglich, auf der Basis des GVM-Verhaltens vorherzusagen,
welche von den beiden Wechselwirkungstypen gunstiger fiur OPA ware.

Wie man aus den FOM-Kurven in Abb. 4.38 entnehmen kann, sollte sowohl Typ I- als auch

Typ lI-Wechselwirkung in HgG&, aufgrund des grélReren nichtlinearen Koeffizienten
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effizientere OPA als in AgGaSiefern. Fir beide Kristalle hatglin Typ II-Wechselwirkung
hoheren Wert als in Typ |, was mit unterschiedlicher Winkelabhangigkeit zu erklaren ist
(Tab. 4.4). Alle vier Kurven im unteren Bild von Abb. 4.38 zeigen eine Abnahme mit

Y2 pbhangigkeit, die die parametrische

zunehmender Idlerwellenldange aufgrund desi{f)
Verstarkung g in (2.21) bestimmt. Der Abfall der Kurven auf der kurzwelligen Seite in Typ II-

Wechselwirkung ist allein auf die Annaherung an den polaren Wi6k6D° und ¢k

zuriuckzufuhren.
100 T T T T T T T T T T
L | O B 7]
e
e
E -100 _
=
> -200} .
@)
-300 _
| —— | 4
I> 2.5 — 1
g 201 -
~ 15| .
r<H |
S 10} .
S L
Q 05t _
0.0 M | | |

1 1 1 I 1
4 6 8 10 12
Idlerwellenlanger, [um]
Abb. 4.38: GVM zwischen Idler- und Pumpimpilg und zwischen Signal- und Pumpimpils und

Jfigure of merit* (FOM), normiert mit X,A,)"? fir Typ | (0o-e)- und Typ Il (eoe)-Wechselwirkung in
AgGasS (durchgezogene Kurven) und HgSa(gestrichelte Kurven).
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4.3.2. Experimentelle Anordnung

Der experimentelle Aufbau zur Erzeugung abstimmbarer fs-MIR-Impulse bis 10 pum durch
OPA wird in Abb. 4.39 dargestellt. Als Pumpquelle dient hier ein regenerativer Cr:Forsterit-
Verstéarker, der bei einer Repetitionsrate von 1 kHz und einer Impulsdauer von 175 fs
(Gauf¥’sche Impulsform angenommen) Einzelimpulsenergien von 200 pJ liefert [SZP99].

Die Pumpwellenlange ist hier bei 1.25 um fixiert. Fur dieses Experiment wird eine
Impulsenergie von etwa 100 pJ verwendet. Zuerst wird der Pumpstrahl durch ein Teleskop
herunter kollimiert. Ein Teil der Pumpstrahlung wird frequenzverdoppelt. Die Impulse bei der
zweiten Harmonischen um 625 nm mit nahezu gleicher Impulsdauer wie bei der Grundwelle
werden in einem 5 mm langen LBO-KristapH0°, 6=90° Schnitt fur Typ I-Wechselwirkung)

Uber Winkelphasenanpassung erzeugt und anschlie3end mittels eines dichroitischen Spiegels
umgelenkt. Die zweite Harmonische mit einer Energie von 8 pJ wird dann zum Pumpen der
ersten Stufe OPA1 fur die Erzeugung von Seedimpulsen bei der Idlerwellenlange fir OPA2
bendétigt. Der groRere Teil der Pumpenergie geht durch den dichroitischen Spiegel und lauft

Uber eine Verzogerungsstrecke zur Verstarkerstufe OPA2.

Cr:Forsteritlaser mit regenerativem Verstirker
200 pJ, 175 fs, 1 kHz, 1250 nm

100 uJJ,

F1 L2 OPA1 L1

Abb. 4.39: Experimenteller Aufbade: Teleskop,OPAL: erste Stufe (OPG; 5 mm Typ II-LBO),
OPA2: zweite Stufe (OPA)P: Polarisator zur Unterdrickung des 1.25 pm-Pumpimpulded, 2,
L3, L4 undL5: 5¢cm, 5cm, 20 cm, 10 cm, und 10 cm Bhiasen, PR: Polarisationsdrehef1:
RG1000-Filter F2: Langpaf3-Filter auf Ge-SubstrtV : dichroitische Spiegel.
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Der OPA1-Kristall ist ein 5 mm langer LBO fir Typ Il (eo-e)-Wechselwirkung und unter
0=0° geschnitten. Typ lI-Wechselwirkung bietet schmalere und nahezu konstante
Seedbandbreite fir OPA2. Der TypIl-LBO ist in einem Ofen montiert, um eine
Abstimmbarkeit der Wellenlange durch Anderung der Temperatur zwischen 300°C und
Raumtemperatur zu erméglichen. Diese Art von Temperaturabstimmung im fs-Regime wurde
friher mit Pumpimpulsen bei 800 nm [PFs94] und 400 nm [PvS94] (Grundwelle und zweite
Harmonische eines regenerativen Ti:Saphir-Verstarkers) demonstriert. Die Vorteile der
nichtkritischen Phasenanpassung durch Temperaturdnderung in OPALl bestehen vor allem
darin, dald man keine zusatzliche rdumliche Justierung in der zweiten Stufe OPA2 bendtigt,
wenn die erzeugte Seedwellenlange (Idler in OPA1) variiert wird. Nach OPA1 werden sowohl
der restliche Pumpstrahl bei 625 nm als auch der generierte Signalimpuls um 1 pm mit dem
Filter F1 unterdrickt und der erzeugte Idlerimpuls seedet die zweite Stufe OPA2 bei der
Signalwellenl&nge. Die Polarisationsdreher in beiden Armen in Abb. 4.39 ermdglichen, die
Reflexion und Transmission der verwendeten dichroitischen Spiegel besser auszunutzen. Man
kann im Prinzip mit dieser OPA-Ausfuhrung durch Seeden von OPA2 zwischen 1.68 und
1.43 um den MIR-Spektralbereich zwischen 4.9 und 10 um mit dem Idlerimpuls aus OPA2
abdecken. Die Seedwellenlange entspricht dabei einer Temperaturdnderung zwischen 300 und
200°C in OPAL.

Die Spektren der nach OPA2 erzeugten Idlerimpulse werden mit dem gleichen Spektrometer
wie bisher in Verbindung mit einem Stickstoff-gekihlten HgCdTe-Photodetektor
aufgenommen. Die Impulsdauer wird durch Kreuzkorrelation mittels SFG zwischen dem
Idler- aus OPA2 und einem Referenzimpuls bestimmt. Der Referenzstrahl ist ein kleiner
Anteil vom Pumpstrahl bei 1.25 pum, der an der Vorderflache des SHG-LBO-Kristalls
reflektiert wird. Ein 0.3 mm dunner AgGa&ristall mit 6=40.5° fur Typ I-Wechselwirkung

stand hier als SFG-Kristall zur Verfugung. Die GVM zwischen den zwei o-Wellen in diesem
Kristall betragt etwa 80 fs b&y=5 pm und 50 fs bei;=9 pm. Diese Werte haben zwar einen
geringeren Einfluld auf die Halbwertsbreite der gemessenen Kreuzkorrelationsfunktion als die

Referenzimpulsdauer, aber sie sollten trotzdem bei der Entfaltung bertcksichtigt werden.

4.3.3. Ergebnisse und Diskussion
Eine axiale Spitzenintensitait des Pumpimpulses vew=1R5 GW/cri, was einer

Impulsenergie von&,=63 uJ bei einem Gaul’schen Strahldurchmesser von 0.54 mm

entspricht, wurde zum Pumpen von OPA2 mit Ag&aBer HgGaS, verwendet. Dabei
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konnten in allen vier Proben keine Transmissionsverluste auler Fresnel-Reflexionen
beobachtet werden.

Die gemessenen Idlerenergi®) bei einer Seedenergie von 190 nJ sind in Abb. 4.40 far
verschiedene Wellenlangen aufgetragen. Diese Abhangigkeiteg véassen sich mit dem

FOM/(A\1A2)Y%Verhalten (Abb. 4.38) gut begriinden. Offensichtlich konnte in diesem Fall die
kleinere parametrische Verstarkung bei langeren Wellenlangen nicht durch die glnstigeren
GVM-Parameter kompensiert werden. Die aus dem Experiment abgeschatzte parametrische
Verstarkung bei der Signalwellenlange fur Typ ll-Hg&avariiert unter Bertcksichtigung

von Fresnel-Verlusten je nach Idlerwellenlange zwischen 8 und 30. Bei der maximalen
Verstarkung betragt die maximale interne Umwandlungseffizienz (Signal + Idler) 11 % allein

in OPA2 und die maximale externe Effizienz fur OPA1 und OPA2 5 %. Dies bedeutet, daf}
die prasentierte direkte Erzeugung der fs-MIR-Impulse eine Verbesserung um mehr als zwei
Grollenordnungen im Vergleich zu den bisherigen kaskadierten Ausfuhrungen mit DFG an
Ti:Saphir-Verstarkersystemen [SPW94, GBR98, PFs94] darstellt.
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1.2 --m--HgGas, Typ II4
- . <
—_ --o--HgGaS, Typ |
3 100 Ea 4
= I —e— AgGas Typ Il |
<) .
() L - LN _
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q) - = -
o 0.6 i
[%2]
E . .
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I o T~ \.
[m]
0.0 . ! . ! . ! !
5 6 7 8 9

Idlerwellenlange\, [um]

Abb. 4.40: Gemessene Idlerimpulsener§ie nach OPA2 mit HgG&, und mit AgGas flr Typ I-
und Typ IlI-Wechselwirkung, aufgetragen gegen die Idlerwellenlange
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Die Sellmeier-Gleichungen von Hg&sa [TKk99] sagen zwar fur Typ IlI-Wechselwirkung
etwas groRere Phasenanpassungswinkel #8M als [BMP79] voraus, aber die hier in
Abb. 4.41 dargestellten gemessenen Werte liegen unter Berticksichtigung der experimentellen
Mel3ungenauigkeit voal % gut im Rahmen des berechneten Bereiches.

Die Durchstimmbarkeit der Idlerimpulse zwischen 5 und 9 um wurde in diesem Experiment
mit HgGaS, sowohl fir Typ I- als auch fur Typ ll-Wechselwirkung gezeigt. Dagegen konnte
die Idlerwellenlange mit AgGaSIyp Il aufgrund der niedrigerenf nur bis 8 um
abgestimmt werden.

Aus der aufgenommenen Kreuzkorrelationskurve Xei7.8 um (Abb. 4.42) konnten wir
nach Entfaltung mit einer Gaul3’'schen Impulsform eine Idlerimpulsdauer 80 fs beim

Typ l-HgGaS,-Kristall erhalten. Diese Impulsdauer entspricht einer Spitzenleistung von

3.3 MW fir die gemessene Idlerimpulsenergie (Abb. 4.40).
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Abb. 4.41: Vergleich zwischen experimentell bestimmten und mit den Sellmeier-Gleichungen
berechneten Phasenanpassungswinkeln furl[ABjpasenanpassung in Hg&a Die durchgezogene
Linie ist nach [BMP79] gerechnet und die gestrichelte Linie nach [TKk99].
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Abb. 4.42: Kreuzkorrelationskurve fur den erzeugten Idlerimpuls aus OPA2 mit dehHyPa,S,-
Kristall bei 7.8 um und das entsprechende Idlerspektrum.

Aus Abb. 4.42 ergibt sich ein Impulsdauer/Bandbreite-Produkt=0d® was wiederum dem

des Pumpimpulses bk}=1.25 um entspricht. Die Stabilitat des Idlerimpulszuges lag je nach
Wellenlange zwischen 10 % und 15 %. Bei hoherer Umwandlungsrate konnte bessere
Stabilitat beobachtet werden.

Bei kirzeren Wellenlangen werden die Idlerimpulse aufgrund gréRerer GVM breiter, aber die
Impulsdauer geht nicht Gber 240 fs hinaus. Das Fourier-Produkt lag hier stets unterhalb von
0.8.

Bei Typ I-Wechselwirkung in HgG#&,, die nach der Vorhersage aus Abb. 4.38 (unteres Bild)
kleinere parametrische Verstarkung lgetet, konnte bei kirzerer Wellenlange zwar eine
ahnliche Impulsdauer vom¥220 fs, wie bei Typ lI-Phasenanpassung gemessen werden, aber
das Fourier-Produkt betrug 1.1 (Abb. 4.43). Ein &hnliches Verhalten, wie oben dargestellt, hat
man ebenfalls bei den AgGaBroben gesehen. Bei den verwendeten Pumpintensitatswerten
konnte bei allen Proben weder in Typl- noch in Typ ll-Wechselwirkung ungeseedete

parametrische Generation beobachtet werden.
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Abb. 4.43: Kreuzkorrelationskurve fiir den erzeugten Idlerimpuls aus OPA2 mit dem Typ JS#gGa
Kristall bei 5.4 um und das entsprechende Idlerspektrum.

Die experimentellen Ergebnisse zeigen, dal3 Xeil.25 um HgGz5, im Vergleich zu
AgGa$S das geeignetere Material zur Erzeugung abstimmbarer fs-MIR-Impulsqubisiq.
Unser Experiment bestatigt eindeutig, dal’ die Nichtlinearitat von {8@& von AgGag
Ubertrifft. Weitere Verbesserungen in Bezug auf die Ausgangsidlerenergie und den

Abstimmbereich kdnnten durch Anti-Reflex-Beschichtung der Proben sowie in zweistufiger
Konfiguration moglich sein.
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5. Zusammenfassung

Die wichtigsten wissenschaftlichen Beitrage der vorliegenden Arbeit konzentrieren sich auf
die Entwicklung, Untersuchung und Charakterisierung neuartiger fs-Laserquellen um 200 nm
und im VUV- sowie im MIR-Spektralbereich, die auf nichtlinearer optischer
Frequenzkonversion durch parametrische Prozesse zweiter Ordnung in Kristallen basieren.
Es wurde zum ersten Mal gezeigt, dal3 die Erzeugung abstimmbarer sub-200 fs-Lichtimpulse
um 200 nm durch FHG eines hochrepetierenden fs-Ti:Saphirlasers mit SFG zwischen der
Grundwelle und der dritten Harmonischen in BBO realisiert werden kann. Erstmals konnten
die erzeugten fs-Lichtimpulse bei der vierten Harmonischen sowohl zeitlich als auch spektral
charakterisiert werden. Die mittlere Leistung im mW-Bereich, die bei der 82 MHz-
Repetitionsrate einer sehr niedrigen Einzelimpulsenergie entspricht, reduziert im Verhaltnis
zu verstarkten Systemen vor allem die Zerstérungsgefahr bei eventuellen Anwendungen zur
Untersuchung von Adsorbaten an Oberflachen. Diese Ergebnisse wurden in [J1] publiziert.
Um fs-Lichtimpulse tiefer in den VUV-Spektralbereich zu transformieren, wurde die vierte
Harmonische in geeigneten nichtlinearen Kristallen mit NIR-Impulsen gemischt. Diese
Experimente wurden an einem 1 kHz fs-Ti:Saphir-Verstarkersystem, das zuséatzlich mit einem
NIR-OPG ausgerustet ist, durchgefiihrt. Neben dem kommerziell verfligbaren Kristall KB5
standen in dieser Arbeit zwei neu entwickelte VUV-Kristalle LB4 und CLBO zur Verfligung.
Man konnte mit SFG fs-Impulse bis 166 nm, die kirzeste Wellenl&nge, die bisher an einem
wall-solid-state” System erreicht wurde, erzeugen. Die neuen Kiristalle wurden hier
charakterisiert und miteinander verglichen. Es stellte sich dabei heraus, daf3 die untersuchten
Kristalle dem bisher im VUV verwendeten LBO-Kristall gegeniber in mancher Hinsicht und
speziell unterhalb von 180 nm bessere Eigenschaften besitzen. Die erzeugten abstimmbaren
sub 200 fs-VUV-Impulse mit hoher Spitzenleistung kénnen fir Pump-Abtast-Experimente
mit hoher Zeitauflosung im VUV-Spektralbereich angewandt werden. Die Ergebnisse mit
verschiedenen Materialien wurden in [J3], [J4], [J14] sowie in der Ubersichtsarbeit [J8]
veroffentlicht.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden neben der Wellenlangenerweiterung in den VUV-
Spektralbereich OPG und OPA fir die Erzeugung abstimmbarer fs-MIR-Impulse untersucht.
Das Hauptziel dieser Experimente war vor allem, intensive (>1 puJ) und bandbreitebegrenzte
abstimmbare fs-MIR-Impulse in méglichst kompakter Ausfiihrung zu erzeugen.

Der MLN-Kristall hat sich aufgrund der geringeren GVM beim Pumpen mit einem

regenerativen fs-Ti:Saphir-Verstarker um 800 nm fur die fs-Impulserzeugung zwischen 3 und
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4 um als sehr geeignetes OPA-Material erwiesen. Zum ersten Mal wurde mit diesem Material
fs-OPA demonstriert und dabei bisher die hochste Umwandlungseffizienz (40 % intern) in
einstufiger OPA erreicht [J2]. Als Seedquelle diente neben einem ns-Mikrolaser auch eine
gepulste Laserdiode, womit der OPA noch kompakter aufgebaut werden konnte [J12]. Dabei
war die Abstimmung der erzeugten Idlerimpulse viel einfacher durch die Anderung der
Seedwellenlange (durch Temperaturabstimmung der Laserdiode) moglich. Bei Impulsdauern
um 150 fs konnten maximale Idlerenergien bis 20 pJ erreicht werden.

In MLN wurde auch nichtkollineare Wechselwirkung untersucht. Diese Art von OPA lieferte
durch Gruppengeschwindigkeitsanpassung und damit Verlangerung der
Wechselwirkungsldnge neben der hoheren Umwandlungseffizienz zusétzlich kirzere
Impulsdauer. Allerdings erschwert die nichtkollineare Geometrie die Abstimmung der
erzeugten Impulse [J7].

Die geringeren GVM-Parameter in MLN ermdéglichten weiterhin die Erzeugung extrem kurzer
Lichtimpulse um 3 um [J6]. Die gemessene Impulsdauer von 50 fs entspricht nur 5 optischen
Perioden. Dies ist die kirzeste Impulsdauer, die man jemals in diesem Spektralbereich mit
einem OPA erreicht hat. Dieser Wert liegt, bezogen auf die Anzahl der optischen Perioden, im
Bereich dessen, was man bisher mit OPG/OPA im VIS- und NIR-Spektralbereich im besten
Fall erreicht hat.

In dem MIR-Spektralbereich zwischen 3 und 4 um wurde mit den gleichen Pump- und
Seedquellen zum ersten Mal OPA auf der Basis von einem periodisch gepolten Material
(PPKTP) demonstriert und untersucht [J9]. Dabei konnte erhdhte Umwandlungseffizienz im
Vergleich zur konventionellen Phasenanpassung durch die Ausnutzung des nichtlinearen
Koeffizienten, der nur im periodisch gepolten KTP wirksam wird, erhalten werden.

Um abstimmbare fs-Lichtimpulse oberhalb von 5 pum zu erzeugen und damit den verfligbaren
Spektralbereich zu erweitern, wurden hier zwei weitere Experimente durchgefiihrt. Da durch
direktes Pumpen mit einem Ti:Saphir-Verstarkersystem keine Lichtimpulse in diesem
Spektralbereich erzeugt werden kénnen, wurde zuerst eine indirekte Methode benutzt. Mittels
eines kaskadierten OPGs mit ZGP konnten fs-Lichtimpulse bis 10 um generiert werden [J5].
Es war die erste OPG-Ausfuhrung mit diesem Material im fs-Regime. Dabei wurde ZGP auch
charakterisiert und die Zwei-Photonen-Absorptis€0.25 cm/W bei 1.3 um) sowie der
Kerr-Koeffizient (n=5.3710*cm?/W bei 1.26 um) gemessen [J13].

Eine direkte Erzeugung abstimmbarer fs-Impulse im MIR bis 9 um durch OPA wurde in
dieser Arbeit an einem einzigartigen regenerativen fs-Cr:Forsterit-Verstarker demonstriert.

Die Pumpimpulse bei 1.25 um und 1 kHz aus diesem Verstarker und die abstimmbaren
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Seedimpulse um 1.5 um, die aus einem nichtkritisch phasenangepal3ten LBO-OPG erzeugt
wurden, lieferten Idlerimpulsenergien im pJ-Bereich zwischen 5pum und 9 um. Zwei
Kristalle, AgGa% und HgGaS, mit unterschiedlichen Wechselwirkungstypen wurden in
diesem Experiment als OPA-Material verwendet und die experimentellen Ergebnisse wurden
miteinander verglichen [J10, J11].

Es wurde im Rahmen der vorliegenden Arbeit gezeigt, dal} mit den oben dargestellten
parametrischen Methoden, gestartet mit dem fs-Ti:Saphir-Verstarkersystem, Spektralbereiche
vom VUV um 166 nm bis 10 um im MIR ohne weiteres mit energiereichen fs-Lichtimpulsen
abgedeckt werden koénnen. Direkte und effizientere Erzeugung abstimmbarer fs-MIR-Impulse
oberhalb von 5pum konnte dartber hinaus an einem fs-Cr:Forsterit-Verstarkersystem

demonstriert werden.
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