Kapitel 2

Erzeugung kurzer Laserpulse

2.1 Eigenschaften kurzer Laserpulse

Dieser kurze Uberblick fithrt im wesentlichen auf den Begriff der Dispersion ultrakur-
zer Laserpulse in Materie und letztlich auf die gezielte Beeinflussung der Phasen der
Frequenzanteile im Laserpuls zur Optimierung der Pulsdauer. Die einfithrenden Be-
trachtungen zu den grundlegenden Gleichungen sind fiir die gesamte Physik von und

mit ultrakurzen Laserimpulsen unterhalb 50 fs von fundamentaler Bedeutung.

Elektromagnetische Wellen werden durch das zeit- und raumabhéangige elektrische
Feld E(x,y,z,t) vollstandig beschrieben. Sie sind Losungen der Maxwellschen Glei-
chungen sowohl im Vakuum, als auch in Materie mit der makroskopischen Polarisation
P(x,y,z,t), die im wesentlichen die Materialeigenschaften beschreibt, geméfl derer die

sich die elektromagnetische Welle ausbreitet.

Besitzt eine elektromagnetische Welle nur eine ausgezeichnete Polarisationskompo-

nente, so schreibt sich die reduzierte Wellengleichung mit skalarem E-Feld als

0* 1 0? 0*
(@ - 0—2@) E(z,1) = NO@P(ZJ)- (2.1)

Bei der Entwicklung der Polarisation nach den E-Feldern lasst sich der lineare Anteil

von den nichtlinearen trennen
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mit den Ableitungen der Polarisation nach den Feldern als Suszeptibilititen y .

In iibersichtlicher Darstellung lautet diese Entwicklung
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oder in Indexschreibweise
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In vielen Féllen kénnen die Suszeptibilitaten als konstant betrachtet werden, insheson-
dere wenn sich der Frequenzbereich der Welle auf einen kleinen Bereich erstreckt und
nicht mit einer Resonanz des Mediums zusammenfallt sowie die zeitliche Entwicklung
des Mediums instantan dem Verlauf der Welle folgt. In allen anderen Féllen wird eine
integrale Form der Suszeptibilitat gewéhlt. Fiir die nachfolgenden Betrachtungen soll
die Medienantwort unter dem FEinfluss ultrakurzer Lichtimpulse als instantan angese-

hen werden.

Fiir die Dispersion von Licht in Materie, d.h. der unterschiedlichen Ausbreitungsge-
schwindigkeit der Frequenzanteile der Lichtwelle, ist in erster Naherung kleiner Inten-
sitdten der lineare Anteil der Polarisation verantwortlich. Im Fall hoher Intensitidten
tragen auch die nichtlinearen Anteile zur Dispersion bei und der resultierende Phasen-
verlauf ist dann wesentlich komplexer als im linearen Fall. Die Intensitdt des Lichtes im
Strahlengang eines Lasers bzw. eines Laserverstirkers sollte unter anderem aus diesem
Grund immer deutlich unterhalb der Schwelle von messbaren Nichtlinearitdten in Ma-
terie liegen. Die weiteren Ausfithrungen beziehen sich deshalb nur noch auf den linearen

Anteil der Polarisation fiir Licht mit einer ausgezeichneten Polarisationsrichtung.
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Im Frequenzraum ist die Form der linearen Polarisation derjenigen im Zeitraum dhnlich

Pr(w,z) =¢0- x(w)F(w, z).

Eingesetzt in (2.1) schreibt sich die reduzierte Wellengleichung im Frequenzraum als

0 wW? ~
[w + ge(w)] FEw,z) =0, (2.3)
mit der dielektrischen Konstanten e(w) = [1 4+ y(w)], wobei ¢(w) eine komplexe Grofie

mit Real- und Imaginérteil ist.

Die resultierende Vereinfachung von Gleichung (2.1) im Frequenzraum ist evident,
da Gleichung (2.3) nun eine gewohnliche Differentialgleichung ohne Zeitableitung ist.
Die allgemeine Losung der Differentialgleichung (2.3) ergibt sich mit der Ausbreitungs-

konstanten k(w):
E(w,z) = E(w,())e_ik(“’)'z,

wobei k durch die Dispersionsrelation der linearen Optik definiert ist
P (w) = —=n*(w). (2.4)

Im weiteren wird die Betrachtung auf die Ausbreitungskonstante k beschrankt, die
ein zentrales Element der Dispersionskontrolle darstellt. k kann auch als spezifische
Phase betrachtet werden, da ihr Zahlenwert in Materie nicht vom durchlaufenen Weg
abhéngt. Da k im allgemeinen keine lineare oder sogar konstante Funktion der Frequenz
w ist, wird k zur einfacheren Handhabung in eine Taylorreihe um die Frequenz wy, der
zentralen Laserfrequenz, entwickelt. In den meisten Fallen haben nur die ersten vier

Entwicklungkoeffizienten wesentlichen Finfluss auf den Verlauf von k:

2 3
k(w) =k + %wz-(w—wl)—l— %% wz-(w—w;)Q—l— é% wz-(w—w;)?’—l—--- (2.5)
Die Dispersionsrelation (2.4) beschreibt die Abhéangigkeit von k vom Verlauf des
Brechindizes des Materials, in dem sich die Welle bzw. der Lichtimpuls ausbreitet. Ist
der Verlauf von n(w) bekannt, so kann k iiber (2.4) bzw. {iber die Entwicklung (2.5)
bestimmt werden. Die Vorzeichen der Koeffizienten geben auch Aufschluss dariiber, ob
die roten Frequenzkomponenten vor den blauen kommen (+) oder umgekehrt (-).
In diesem Zusammenhang lassen sich die fundamentalen Gleichungen der Dispersions-

kontrolle aus den Entwicklungskoeffizienten, d.h. den Ableitungen der Beziehung (2.4),
in Gleichung (2.5) angeben:
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dk(w) _ n(w) N w dn(w) 1 (n()\) B )\dn()\)) (2.6)
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Die Formeln (2.6...2.8) haben dabei folgende physikalische Bedeutung: die erste
Ableitung entspricht der Gruppenverzégerung (GV), die angibt, mit welcher zeitlichen
Verzoégerung die Gruppengeschwindigkeit des Lichts bzw. des Wellenpaketes in Materie
derjenigen im Vakuum nachléuft. Die zweite Ableitung beschreibt das Auseinander-
flieen des Wellenpaketes und wird im weiteren Verlauf dieser Arbeit mit Dispersion
zweiter Ordnung bezeichnet, und mit der dritten Ableitung wird die Anderung der
Dispersion zweiter Ordnung im Medium beschrieben. Sie erhélt die Bezeichnung Di-
spersion dritter Ordnung. Das Beispiel in Abb. (2.1) fiir einen 10 fs Laserpuls bei 400
nm und 800 nm macht die Relevanz der Kenntnis aller Materialgréfien deutlich, die im
gesamten Strahlfiihrungssystem des Lasers bis zu dem Punkt notwendig ist, an dem
der Laserpuls in Wechselwirkung mit dem gewiinschten Objekt tritt. Wenige Millimeter
Material kénnen bereits zu erheblichen Verlangerungen der Dauer ultrakurzer Laser-
pulse fiithren. Dies gilt im besonderen fiir den nahen UV-Bereich. Selbst die dispersiven
Eigenschaften der Umgebungsluft miissen bei der Ausbreitung ultrakurzer Laserpul-
se berticksichtigt werden, da in Messvorrichtungen héufig Wege von mehreren Metern

zuriicklegt werden.

2.2 Dispersionskontrolle

Zur Kompensation der verschiedenen Ordnungen der Dispersion in einem Lasersystem
gibt es verschiedene Méglichkeiten, die in diesem Unterabschnitt kurz umrissen werden.
Zur tiefergehenden Betrachtung wird auf die Monographie von Diehls und Rudolph
verwiesen [DIR96].

Um die Dispersion im Lasersystem gezielt steuern zu kénnen, wie es bei der im
spateren Abschnitt beschriebenen Laserpulsverstirkung grundlegend notwendig ist,

miissen die Bedingungen fiir die Vorzeichen der Entwicklungskoeffizienten in Gleichung



2.2. DISPERSIONSKONTROLLE 9

N N w w
o (6)] o (6)]
T T T T

Pulsdauer [fs]
o

-
(=

00 02 04 06 08 1.0
Materialweg [mm]

Abb. 2.1: Die Grofie der zeitlichen Verbreiterung eines 10 fs Laserpulses betrégt bei
Anwesenheit von ausschliefilich Dispersion zweiter Ordnung in BK7 bei Apgg, = 800
nm bereits tiber 60% nach einem Millimeter Materialweg. Fiir kiirzere Wellenlangen
ist die Verbreiterung durch Dispersion deutlich groBer, wie die gestrichelte Kurve mit
iiber 350% Verbreiterung zeigt.

(2.5) bekannt sein. Die zu kompensierende Phase ist die Summe aller Phasen, die dem

Laserpuls beim Durchlaufen des gesamten Systems aufgeprigt werden:
> 0+ Oppp = 0. (2.9)

Die Kontrolle der Dispersion des Systems erfolgt auf verschiedenen Wegen. Die einfach-
ste Art dispersive Eigenschaften gezielt zu nutzen, ist die Einbringung von Materie in
den Strahlengang. Die Entwicklungskoeffizienten, d.h. die Phasen zweiter und dritter
Ordnung fiir verschiedene Medien bei 800 nm und 400 nm sind Tabelle 2.1 zu entneh-
men. (k0 = dOf/dw)

Die Vorzeichen fiir die Phasen zweiter und dritter Ordnung verdeutlichen, dass Ma-

terie, wie sie typisch fiir den optischen Weg in einem Lasersystem ist, ausschliellich
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Medium Anm] | n(A) | K"[fs*/mm] | K"[fs/mm] ‘
BK7 400 nm | 1.531 121.670 0.041

800 nm | 1.511 44.486 0.032
Quarz 400 nm | 1.557 118.543 0.033
800 nm | 1.538 52.595 0.024
Ti:Saphir || 400 nm | 1.787 153.459 0.047
800 nm | 1.760 57.959 0.042
Luft 400 nm | 1.000 0.049 1.5-107°
(1bar) 800 nm | 1.000 0.021 1-107°
KDP 400 nm | 1.519 113.238 0.042
800 nm | 1.499 28.982 0.044

Tabelle 2.1: Die Werte fiir n(A), k" und k" wurden iiber die entsprechenden Sellmeier-
Formeln gewonnen (siehe Anhang). Die Dispersion zweiter und dritter Ordnung ist im

gewahlten Wellenldngenbereich ausschliefflich positiv.

einen Phasenverlauf mit positivem Vorzeichen bewirken kann. Auf diesem Weg kann
die Kompensation einer positiven Phase des Laserpulses nicht erreicht werden. Um die
geforderte Bedingung (2.9) fiir die Kompensation zu erreichen, miissen andere Wege als
die der ausschliellichen Materialdispersion gewihlt werden. Der physikalische Leitge-
danke dabei ist, die positive Dispersion, also das Vorauseilen der roten Frequenzanteile
des Laserpulses umzukehren und den optischen Weg fiir die kurzwelligen Frequenzen

zu verkleinern.

Bereits 1969 wurde von E. Treacy [EBT69] Laserpulskompression mittels eines par-
allelen Gitterpaares vorgeschlagen. Da die Herleitung der Formeln keine tiefere Einsicht

in die physikalischen Zusammenhénge gibt, werden hier nur die Ergebnisse aufgezeigt.

Die in Abbildung 2.2 verwendeten Symbole entsprechen denen der Dispersionsfor-

meln fiir den Gitterkompressor.

Die Phasenterme fiir das parallele Gitterpaar lauten

ol N (AL (2.10)
dw? » o 2re2 \ d re '
und P A N d*P
3\ Y )
— =- . — [ = — e 2.11
dw? » 2we-e le + d (d S ﬁ)] dw? » ( )
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Abb. 2.2: Zwei parallele Gitter erzeugen negative Dispersion zweiter und dritter Ord-
nung. Um ein paralleles Strahlbiindel zu erhalten, wird das Gitterpaar ein weiteres mal
durchlaufen. Die Bezeichnungen beziehen sich auf die Formeln im Text.

mit e = 1 — [% — sin 6]2 und d=Gitterkonstante in gym. r ist der Abstand zwischen
den Gittern entlang der zentralen gebeugten Laserwellenldnge \; [pm]. Dabei ist zu
beachten, dass ein weiterer Durchlauf durch das Gitterpaar notwendig ist, um eine
resultierende Winkeldispersion zu kompensieren. Der Strahl verldsst den Kompressor

damit als paralleles Biindel.

Aus dem Zusammenhang in Gleichung (2.11) wird deutlich, dass es nicht moglich
ist, die Phasen zweiter und dritter Ordnung beim parallelen Gitterpaar getrennt zu
beeinflussen. Die Kenntnis dieser Kopplung ist entscheidend, wenn die Phase so kom-
pensiert werden soll, dass die Gesamtphase des Systems fiir extrem kurze Laserpulse
Null wird. Dazu miissen Elemente oder Kombinationen von optischen Elementen ein-
gefiigt werden, die einen davon abweichenden Verlauf fiir die Phasen héherer Ordnung

besitzen.

Die Kombination zweier Prismen hat ebenfalls die Eigenschaft, gezielte Dispersion
héherer Ordnung ohne resultierende Winkeldispersion zu erzeugen. Auch hier bleibt der
Ausgangsstrahl wie beim Gitterpaar parallel. Um jedoch die rdumliche Trennung der
Wellenlangen aufzuheben, ist ein weiterer Durchgang durch ein Prismenpaar notwen-
dig. Die Dispersion setzt sich so aus Winkel- und Materialdispersion zusammen. Da die

Materialdispersion im Bereich normaler Dispersion jedoch stets positiv ist, wie oben



12 KAPITEL 2. ERZEUGUNG KURZER LASERPULSE

gezeigt wurde, wirkt sie der negativen Dispersion entgegen. Ebenso kann das Material
Absorption fiir bestimmte Wellenldngebereiche, z.B. im UV aufweisen. Abbildung 2.3
skizziert die Anordnung einer Prismensequenz mit doppeltem Durchlauf. Die Formeln
beziehen sich auf einen Prismenapexwinkel von 60° fiir den Brewsterwinkel bei 800 nm

zentraler Wellenlange.

Abb. 2.3: Der Prismenkompressor wird ein weiteres mal durchlaufen, um die rdumliche
Trennung der Wellenlingenkomponenten aufzuheben. Der Apexwinkel von 60° ist fiir
minimale Stirnflichenreflexion um Ao = 800 nm bei symmetrischem Strahldurchgang
durchs Prisma ausgelegt (Brewsterwinkel).

Die folgenden Formeln beschreiben wieder die Dispersion zweiter bzw. dritter Ord-

nung:
A9 | dn dn\’
il ATy 2.12
7|, " e [ e (d)\) ] (2.12)

und
d*® Af dn dn dn d*n d*n d*n
- T2 (i) PR VTS Y Wi I U Vi |
a3, ~ @rope [ (d)\ [ o ”)1 LY dv) (3d)\2 * ld)ﬁ)]

Auch mit der Prismensequenz lassen sich ®” und ®" nicht unabhangig voneinander
beeinflussen. Die Kombination von Gitter- und Prismenanordnung kann jedoch zu einer
(fast) unabhéngigen Optimierung des Phasenverlaufs fiihren. Bereits 1987 wurde mit

einer solchen Anordnung Laserpulse bei A\; = 620 nm auf 6 fs komprimiert [FBB87].

Tabelle 2.2 gibt einen Uberblick iiber die GréBen der Dispersion zweiter und dritter

Ordnung fiir verschiedene dispersive Elemente.
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Element O”[ fs?] O f5°]
BKT7 (40 ¢cm) 1.373-10* | 6.282-10°
Ti:Sa (100 c¢m) 5.259 - 10* | 2.407 - 10*
Prismenkompressor 3
1 m Apexabstand -843.3 —4.07-10
Gitterkompressor

10 cm Gitterabstand —6.548 - 10* | 7.183 - 10*
Finfallswinkel 60°

Se0 =23 0 9.811 - 103

Tabelle 2.2: BK7 und Ti:Saphir strecken den Puls zeitlich,
wéhrend die Kombination aus Prismen- und Gitterkom-
pressor die Phase zweiter Ordnung vollstédndig kompen-
sieren. Die Dispersion dritter Ordnung hingegen bleibt in
dieser Kombination der Parameter positiv.

Bis hierhin sind die Méglichkeiten der Dispersionskontrolle grob umrissen worden.
Die grundlegenden formalen Zusammenhange sind unter optimierten Randbedingun-
gen, wie der Parallelitdt des Strahlbiindels mit sehr geringem Durchmesser und homo-
gen verteilter spektraler Zusammensetzung, abgeleitet worden. Jede Abweichung von
den optimalen Bedingungen fiihrt zu sehr komplexen Gleichungen, die zwar alle Pa-
rameter beriicksichtigen, aber praktisch kaum eine Anwendung in der Praxis finden

konnen.

Fiir Laserpulse um 100 fs und dariiber fithren diese Formeln ohne wesentliche Fin-
schrankungen zu sehr guten Vorhersagen. Bei kiirzeren Pulsen mit wesentlich gréflerer
spektraler Breite und damit groerer Empfindlichkeit bei Abweichungen vom Optimum
muss ein anderer, nicht-analytischer, Weg beschritten werden, um die Dispersion des
Systems zu berechnen und zu kontrollieren. Das angewandte Verfahren der Strahlver-
folgung (,ray traycing“) berechnet den optischen Weg fiir jede einzelne Wellenlangen-
komponente durch das gesamte System und macht am Ende Aussagen tiber die Phase
des Laserpulses, d.h. {iber die Differenz der optischen Wege der spektralen Komponen-
ten. Diese Methode benétigt fiir komplexe Systeme leistungsfadhige Rechner, wie sie
heute im allgemeinen vertiighar sind. Das in dieser Arbeit verwendete Programm zur
Optimierung basiert auf einem in C4++ erstellten Quelltext [CRP95]. Die Grenzen des
Verfahrens liegen in der Kenntnis des Systems. Das im Strahlengang des Laserpulses
befindliche Material muss in Menge und optischer Eigenschaft genau bekannt sein, um
gute Vorhersagen zu treffen. Abbildung 2.1 hat diesen Zusammenhang bereits verdeut-

licht. Ein Laserpuls von 10 fs Dauer bei Ag=400 nm verlangert sich in einem Millimeter
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BK7 auf 35 fs.

Laserpulse mit einer Dauer von 10 fs besitzen bei 800 nm zentraler Wellenldnge
bereits eine spektrale Breite von 85 nm. Die extremen spektralen Komponenten durch-
laufen das zweite Prisma in Abbildung 2.3 mit unterschiedlichen Materialmengen und
erfahren somit unterschiedliche positive Dispersion. Die Formeln gelten also nur fiir

einen schmalen spektralen Bereich um die entwickelte Laserwellenlange.

Aber nicht nur die bisher beschriebenen Komponenten wie Material, Prismen und
Gitter haben Einfluss auf die Phase des Pulses. Héufig werden die Spiegel in einem
Lasersystem nur durch ihre spektralen Reflexionseigenschaften charakterisiert. Die in
einem Lasersystem verwendeten dielektrischen Spiegel, die sich aus einem Schichtensy-
stem mit Materialien aus verschiedenen Brechungsindizes zusammensetzen, verdndern
durch die Frequenzabhangigkeit der Interferenzbedingungen an den Schichtengrenzen
ebenfalls den Phasenverlauf des Pulses. Aus diesem Grund miissen dielektrische Spie-
gel mit in die Berechnungen der Strahlverfolgung einbezogen werden. Auch metallische
Spiegel 4&ndern den Phasenverlauf des Laserpulses, da die Frequenzkomponenten unter-
schiedlich tief in das Metall eindringen und damit unterschiedliche Weglangen durch-
laufen. Die Pulsdauer dndert sich nach der Reflexion. Die grole Anzahl der verwendeten
Spiegel hat dann einen merklichen Einfluss auf die Pulsdauer. Andererseits kann durch
gezieltes Steuern der Schichtanordnung im Spiegel die Phase des Pulses so verdndert
werden, dass eine Pulsverkiirzung oder -formung erreicht wird. Diese Methode wird im

nun folgenden Abschnitt ndher erldutert.

2.2.1 Dispersive Spiegel

Klassische Elemente zur Dispersionskontrolle weisen relativ hohe Verluste auf, die ent-
weder bei Gittern durch héhere Beugungsordnungen oder am Prisma durch Abweichun-
gen vom Brewsterwinkel fiir die verschiedenen Frequenzkomponenten zustande kom-
men. Die Effizienz dieser Anordnungen liegt damit in der GroBenordnung von 50%-70%.
Mit der bereits erlduterten Steuerung der Dispersion durch Vieltfachschichtspiegel, wie
sie in dieser Arbeit zur Kompression ultrakurzer Pulse unter 10 fs verwendet werden,
kénnen Reflexionen von > 99% iiber einen Frequenzbereich von 150 - 10*2 H 2 erreicht
werden [TKS98]. Das entspricht bei A = 800 nm einer Breite von AX = 320 nm.

Die Spiegel bestehen aus 50 Schichten zweier sich abwechselnder dielektrischer
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Schichten mit unterschiedlichem Brechungsindex. Angeordnet sind hochbrechende
T1Oy-Schichten (n & 2.35) und niedrigbrechende Schichten SiOs (n & 1.45). Compu-
tersimulationen berechnen die Schichtdicke der einzelnen Materialien um die gewiinsch-
te Dispersion zu erzeugen. Die in dieser Arbeit verwendeten Spiegel bei 800 nm weisen
eine negative Dispersion zweiter Ordnung von etwa ®" = —40 fs? auf. Die Dispersion
dritter Ordnung ist nahezu Null. Damit kann {iber die Gitter oder Prismen die Di-
spersion zweiter und dritter Ordnung beinflusst werden, wiahrend die Spiegel nur die
Dispersion zweiter Ordnung &ndern. So ist eine unabhéngige Kontrolle bis einschlieflich

Dispersion dritter Ordnung moglich.

2.3 Messmethoden der Ultrakurzzeitphysik

2.3.1 Pulscharakterisierung

Im letzten Jahrzehnt hat die Entwicklung von Lasern, die ultrakurze Laserpulse erzeu-
gen und die Anwendung auf untersuchte dynamische Prozesse in Materie einen erheb-
lichen Fortschritt erfahren. Lichtpulse erreichen die Grenze der Dauer weniger Zyklen
der Schwingung des elektrischen Feldes [BWP97]. Die exakte Messung der Pulsdauer
ist fiir die Interpretation der gewonnenen Ergebnisse und dem Vergleich mit theoreti-
schen Modellen von fundamentaler Bedeutung. Um die Effekte zu ermitteln, die einer
weiteren Pulsverkiirzung entgegenwirken, ist es notwendig, den genauen Pulsverlauf
und dessen spektrale Phase zu kennen, um eine weitere Verkiirzung der Laserpulse zu

erreichen.

Die Femtosekunden-Zeitskala ist mit elektronischen Nachweismethoden nicht mehr
zu erfassen. Fin Halbleiterelement als Detektor kann aufgrund der Rekombinations-
dauer der erzeugten Elektron-Loch-Paare bestenfalls zeitliche Ereignisse mit einer Dau-
er von 30 ps und dariiber auflésen. Die Standardmethoden fiir den Bereich unterhalb
dieser elektronisch erreichbaren Zeitauflosung nutzen die nichtlinearen Figenschaften
von Materie unter Einwirkung eines ultrakurzen Laserpulses. Liegt die Pulsdauer unter

50 fs, sind weitere Eigenschaften des Mediums wie Dispersion zu beriicksichtigen.

Das zeitliche Profil eines Laserpulses lésst sich mathematisch als Faltung zweier

zeitlicher Signale darstellten. Die allgemeine Intensitéts-Korrelation der Ordnung n ist
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definiert als

A7) = / 1) - 1771t — 7). (2.14)

— 00

Die Ordnung entspricht dem Grad der nichtlinearen Polarisation in Gleichung (2.2).

Die Multiplikation der Intensitdaten im Medium ergibt sich bei der Korrelation n-ter
Ordnung (n > 1) tiber das Produkt der E-Felder in Gleichung (2.1). Die Integration
tibernimmt eine langsame Photodiode, die das entstehende Signal aufnimmt. Bei der
Pulscharakterisierung mit einem Prozess zweiter Ordnung, wie mit der Erzeugung der
zweiten Harmonischen (SHG) in Medien ohne Inversionszentrum, entsteht das Fal-
tungssignal in der Winkelhalbierenden der eingestrahlten Laserpulse. Der geometrisch
verlingerte Weg des Abtastpulses (z = ¢ - 7) lasst sich in die zeitliche Verzogerung
T {ibersetzen. Sind die beiden gefalteten Pulse identisch, spricht man von Intensitéts-
Autokorrelation. Abbildung 2.4 zeigt die Skizze eines solchen Aufbaus und Abbildung
2.6a die Richtung der entstehenden Signale. Bei kollinearer Finstrahlung in das Medium
erhdlt man zusédtzliche Information {iber die Phase, da die Laserpulse miteinander in-
terferieren. Die Korrelation heifit dann interferometrisch. In diesem Fall ist die Messung
des Signals allerdings hintergrundbehaftet, da alle drei Strahlen in einer Richtung lie-
gen und rdumlich nicht getrennt werden kénnen. Bei optimal justiertem Korrelator mit
identischen Pulsen betrigt das Verhiltnis von Signal zu Hintergrund 1:8 [DIR96]. Das
Besondere des abgebildeten Korrelators ist die Dispersionskompensation. Hier durch-
laufen beide Teilstrahlen die gleiche Materialmenge der Teilerplatte T und besitzen im

Uberlagerungsbereich damit die gleiche Pulsdauer.

Anstelle der Intensitétskorrelation kann im gezeigten Autbau auch die interferome-
trische Korrelation bestimmt werden, also die Uberlagerung der elektrischen Felder.
Dazu ist der Strahlversatz des beweglichen Teilarms in Abbildung 2.4 gegeniiber dem
festen Arm aufzuheben, indem der Winkelspiegel durch einen ebenen Spiegel ersetzt
wird. Hat der Puls nun einen nicht konstanten Phasenverlauf, so ist er in der interfe-
rometrischen Korrelation sofort zu erkennen. Im Experiment muss jedoch sehr genau
sichergestellt sein, ob die ,Phase® sich nicht aus der Verkippung der beiden Strah-
len gegeneinander ergibt. Insbesondere der letzte Punkt macht die interferometrische
Erfassung der Pulsdauer schwierig. Die Simulation in Abbildung 2.5 demonstriert den
Einfluss der Gruppengeschwindigkeitsdispersion eines gaufiférmigen Pulses auf die Kor-
relationskurve. Groflere Dispersion zweiter Ordnung lasst die Korrelation schmaler er-

scheinen, obwohl der Puls zeitlich verbreitert ist. Fine genaue Betrachtung der Pulsflan-
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Abb. 2.4: Die Verzégerungseinheit stellt die einfachste Anordnung zur Messung der
Laserpulskorrelation dar. Mit dem gezeigten Aufbau kann die Intensitdtskorrelation
ermittelt werden. T: 50%-Teiler, nM: nichtlineares Medium bzw. zu untersuchende
Probe, L: Linse oder fokussierender Spiegel, As: Verzégerung. Die Besonderheit des
Aufbaus ist die Dispersionskompensation des Strahlteilers T, da beide Arme die gleiche
Materialmenge durchlaufen.

ken zeigt diesen Einfluss jedoch deutlich. Die physikalische Ursache dafiir ist evident,
denn die nicht zeitgleich auftretenden Frequenzen des Laserpulses kénnen nicht mehr
miteinander interfererieren und tduschen zumindest fiir geringe Dispersion einen kiirze-
ren Puls vor. Bei grolen Dispersionsparametern ist der Finfluss aus der Kurvenform
ersichtlich. Aus diesem Grund ist es experimentell sinnvoll, die Intensitétskorrelation

als Standardmessverfahren zu verwenden.

Die Autokorrelation, also die Korrelation zweiter Ordnung mit identischen Signalen
I(t), gibt keine direkte Auskunft {iber die Pulsform, da der zeitliche Verlauf nach Defi-
nition (2.14) symmtrisch zum Nullpunkt ist. Soll die Form des Pulses ermittelt werden,

muss eine Korrelation ungerader Ordnung gewéhlt werden.

Eine in dieser Arbeit verwendete Charakterisierungsmethode ist die Korrelation
dritter Ordnung mit einem sog. y(*-Prozess, der in allen Medien realisierbar ist, die fiir

den entsprechenden Wellenlangenbereich transparent sind. Die Suszeptibilitidt dritter
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Abb. 2.5: Die Simulation der interferometrischen Autokorrelation ist fiir verschiedene
Dispersionsparameter a (= ") eines GauBpulses aufgetragen. Ein zeitlich verbreiteter
Puls erscheint in der Korrelation schmaler. Nur die genaue Analyse der Kurvenform
gibt Aufschluss iiber die Phase und damit die wirkliche Pulsdauer.

Ordnung ist jedoch um etwa drei Gréfenordnungen kleiner als die zweiter Ordnung,

vorausgesetzt beide Ordnungen sind im Medium realisierbar.

y®)-Prozesse sind immer Wechselwirkungen von vier Photonen bzw. Wellen, d.h.
es wirken drei Wellen miteinander und es entsteht eine neue, die vierte, wobei die
bekannteste Wechselwirkung die Erzeugung der dritten Harmonischen ist (wy = wy +
wy + w3 = 3wy ). Weitere Wechselwirkungen sind z.B.

e Vierwellenmischung (-w4;ws, w2, ws)

e degenerierte Vierwellenmischung (-wy; 2wy, —wz)

e stimulierte Ramanstreuung (-ws; wp, —wp,ws)
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o Kerr-Effekt (—w;w, —w,w)
Degenerierte Vierwellenmischung wird auch unter der Bezeichnung , Selbstdiffrak-

tion“ (SD) verwendet und besitzt fiir die Charakterisierung ultrakurzer Laserpulse in
dieser Arbeit hohe Bedeutung.

Verzogerung T

Verz6 T
erz‘ogerung - 2k1-k2

- 2ko-k1

(b)

Abb. 2.6: (a): Definition der Wellenvektoren fiir die Messung des Signalverlaufs mit der
zweiten Harmonischen. (b): Definition fiir Selbstdiffraktion.

Die beiden auf das Medium einfallenden Pulse bilden dabei im zeitlichen und
raumlichen Uberlappbereich ein Brechindexgitter. An diesem Gitter beugen sich die
Pulse selbst, denn es gilt n(/) = ng + nal, mit no=linearer Brechungsindex und
ny=nichtlinearer Index. Die Messung des Signalverlaufs erfolgt hintergrundfrei, da die
Signale wie beim Gitter rdumlich getrennt werden. Der Zeitverlauf fiir die beiden Seiten
der Beugung besitzt umgekehrtes Vorzeichen, wie aus der Kennzeichung in Abbildung
2.6 ersichtlich ist. Diese Eigenschaft muss bei der Analyse des Pulses beriicksichtigt
werden. Ist der Phasenverlauf des Pulses nicht verschieden nicht von Null, erzeugen die
Frequenzanteile des Laserpulses jeweils Gitter mit unterschiedlicher Gitterkonstanten,
deren Beugungsordnungen in unterschiedlicher Richtung liegen. Das Signal bewegt sich

raumlich auf der aufnehmenden Photodiode und kann beim Verlassen der Detektor-
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fliche einen fehlerhaften Signalverlauf vortduschen. Die Abbildung mit einer Linse des

im Medium erzeugten Signals auf die Detektorflache ist daher unerlésslich.

Konnte bei den bisher beschriebenen Verfahren nur die Einhiillende des Pulsverlaufs
ermittelt werden, so ist es fiir Optimierung und Formung des Pulses entscheidend zu
wissen, wie die spektrale Phase des Pulses verlduft. Die interferometrische Korrelation
beinhaltet zwar Informationen iiber die Pulsform und die Phase (wenn gleichzeitig das
Spektrum aufgenommen wird), aber die beschriebenen Ungenauigkeiten der Justierung

sind nicht ausreichend genug, um robuste Aussagen iiber den Phasenverlauf zu machen.

Eine vollstandige Charakterisierung des Laserpulses wird mit einem Spektrogramm
n-ter Ordnung, also der gleichzeitigen Messung der Korrelation n-ter Ordnung und des

Spektrums, erreicht. Das Spektrogramm enthélt den Phasenverlauf und die Pulsform

[INY84]. Die mathematische Beschreibung ist der Korrelation sehr dhnlich [TDF97]

o0

/

— 00

2
S(”)(w, T) = E(t)(”_l) gt —71)- e_i"”tdt] \

g(t — 7) ist ein variabel verzogerbares Tor, in den meisten Fallen der Puls selbst, also

g(t — 1) = FE(t — ), woraus folgt

[ee)

/

— 00

2
](”)(w, T)= E(t)(”_l) Bt —T1)- e_i"”tdt] .

Dieses Verfahren wird auch als ,frequenzaufgeloste Korrelation® bzw. . Frequency
Resolved Optical Gating® (FROG) bezeichnet. Der experimentelle Aufbau in Abbil-
dung 2.7 entspricht dem eines Korrelators, wobei das Spektrometer die Photodiode
ersetzt. Flir jeden Verzogerungspunkt 7 wird das Spektrum aufgezeichnet. Der nicht-
lineare Prozess zur Charakterisierung entspricht dem der bereits beschriebenen Korre-
latoren. Prozesse dritter Ordnung eignen sich dabei besonders gut, da aus ihnen der
Zeitverlauf der Phase eindeutig hervorgeht, im Gegensatz zu den Prozessen zweiter

Ordnung, die einen symmetrischen Verlauf um den Zeitnullpunkt besitzen.

Abbildung 2.8 stellt das berechnete Spektrogramm fiir einen bandbreitebegrenzten
Puls sowie Pulse mit jeweils negativen und positiven Phasen zweiter Ordnung dar.

Wie die rechte Bildspalte zeigt, &ndert sich die spektrale Zusammensetzung des Pulses
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Abb. 2.7: Mit der frequenzaufgelésten Korrelation kann der Laserpuls vollstdndig in
Phasenverlauf und Pulsform charakterisiert werden. Im gezeigten Beispiel wird die
Korrelation zweiter Ordnung durch Erzeugung der zweiten Harmonischen ermittelt.
T: 50%-Teiler, nM: nichtlineares Medium, L: Linse oder fokussierender Spiegel, V:

Verzégerung.

nicht, im Gegesatz zum zeitlichen Bezug der spektralen Komponenten untereinander.
Die gezeigten Spektrogramme vermitteln bereits ein intuitives Bild des Phasenverlaufs,
abhéngig von der Ordnung des zur Charakterisierung angewandten nichtlinearen Pro-
zesses. Ziel der Aufnahme eines Spektrogramms ist die Extraktion des elektrischen

Feldverlaufs und der spektralen Phase.

Die Vorteile des SD-FROG sind in erster Linie seine Verwendbarkeit fiir Wel-
lenléngen bis zur Transparenzgrenze des Mediums und sein eindeutiger Zeitverlauf.
Da die Selbstdiffraktion als y(®-Prozess jedoch um mindestens drei GréBenordnungen
kleiner ist als die Charakterisierung mit einem Prozess zweiter Ordnung, ist dieses

Verfahren jedoch auf sub-ps-Pulse hoher FEnergie beschrankt.

2.3.2 Anrege-Abtast-Experimente

Femtosekunden-Laserpulse sind ein ideales Werkzeug, um ultraschnelle Prozesse in ver-
schiedenen Medien, wie z.B. Gasphasen, kondensierten Phasen oder Oberflachen zu

verfolgen. Die zeitaufgelosten Messungen geben Aufschluss iiber dynamische Vorgénge
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Abb. 2.8: In der linken Bildspalte sind Spektrogramme fiir Selbstdiffraktion aufgetra-
gen, die ohne Phasengang, mit negativer Phase zweiter Ordnung sowie positiver Phase
gweiter Ordnung berechnet wurden. Die rechte Bildspalte zeigt die zuriickgerechneten

Phasengénge ®(\)(---) und die dazugehérigen Spektren (——).
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der zu untersuchenden Atome oder atomaren Verbdnde. Um diesen Prozess charak-
terisieren zu kénnen, muss der genaue Anfangszustand des Systems bekannt oder be-
einflussbar sein. Fin intensiver Laserpuls - {iblicherweise als Anregungspuls bezeichnet
- tritt mit dem zu untersuchenden Medium in Wechselwirkung und regt es in einen
Nicht-Gleichgewichtszustand an. Dieser Puls versetzt das System in den zeitlich und
energetisch bekannten Anfangszustand. Das Medium relaxiert anschlielend in einen
neuen Gleichgewichtszustand. Dieser Zustand wird durch das Abtasten mit einem zwei-
ten Laserpuls an der rdumlich gleichen Stelle der Anregung abgefragt. Die detektierten
Anderungen des Abtastpulses konnen z.B. die optischen Eigenschaften des Mediums
wie Transparenz oder Reflexion sein, oder die Anzahl der erzeugten lonen oder Elek-
tronen in der Gasphase. Die Anderung dieser Eigenschaften sind mit den Parametern
des Mediums, wie Besetzungszahlen der angeregten Niveaus, Ladungstriagerdichte oder

molekularer Orientierung verkniipft.

Bei vielen Experimenten sind die Pulsdauern vergleichbar mit der Zeitskala, auf der
die zu untersuchenden Prozesse ablaufen. Essentielle Parameter der Untersuchungsan-
ordnung sind deshalb z.B. die Wechselwirkungsldange des Lichts mit dem Medium. Die
Dispersion des Laserpulses beeinflusst die zeitliche Auflésung des Experiments. Die
limitierenden Groflen der zeitlichen Aufldsung sind jedoch die minimale Dauer des
Anrege- bzw. Abtastpulses und die Puls-zu-Puls-Stabilitat. Das aufgezeichnete Signal
S(7) in Abhéngigkeit von der Verzogerung 7 ist wie bei der Korrelation zur Charak-

terisierung des Laserpulses selbst eine Faltung aus zu messender physikalischer Gréfie

f(t) und Abtastpuls /I,

o0

S(r) = /]g(t—r)f(t)dt.

— 00

Eine Entfaltung des Signals bei bekanntem [, liefert den Verlauf f(¢). Das Faltungs-

theorem gibt die Fouriertransformierte von f(¢) wieder

Nach Riicktransformation erhédlt man im Idealtall den Verlauf der interessierenden phy-

sikalischen Grofle f(1).
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2.4 Ultrakurzpulsquellen

Eine der grundlegendsten Zusammenhénge der Ultrakurzpulserzeugung ist der zwi-

schen Pulsdauer und verstarkter spektraler Bandbreite

Arv- At~ 1 (2.15)

d.h., das Produkt aus spektraler Breite Ar und Pulsdauer A7 liegt in der Gréflenord-
nung Eins. Die verschiedenen moglichen longitudinalen Resonatormoden eines Lasers
diirfen dabei nicht mit beliebiger Phase tiber die Verstarkungsbandbreite des Laser-
mediums schwingen, sondern miissen phasenstarr gekoppelt sein, damit sich durch
das Zusammenspiel von konstruktiver und destruktiver Interferenz ein zeitlich kurz-
er Laserpuls im Resonator entwickeln kann. Die allgemeine Bezeichnung dafiir lautet
Modenkopplung, der aber unterschiedliche physikalische Mechanismen zugrunde liegen

kénnen.

Jeder Femtosekunden-Laser besitzt jedoch einige grundlegende Elemente, die fiir
die Ausbildung ultrakurzer Laserpulse notwendig sind:

e ein breitbandiges Verstarkungsmedium

e cinen Resonator

e dispersive Elemente

einen Mechanismus zur Phasenkopplung

Der in dieser Arbeit verwendete Aufbau der einzelnen Verstarkerstufen beruht aus-
schlieflich auf der Basis von Titan-Saphir als Lasermedium (Ti:Saphir, Ti: Al;03). Die
weiteren Ausfiihrungen beschranken sich aus diesem Grund nur auf dieses Medium.
Eine zusammenhdngende Darstellung der unterschiedlichen Festkorper-Lasertypen ist

z.B. in der Monogrphie von W. Koechner gegeben [WalkK96].

Die Technologie des fs-Lasers d&nderte sich dramatisch 1991 mit der Demonstration
von passiv modengekoppelten Ti:Saphir-Lasern [SKS91], mit denen stabile Pulse von

60-100 fs bei einer zentralen Wellenldnge von 800 nm erreicht wurden.
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Titan-dotierter Saphir bietet sich als Lasermedium mit besten Eigenschaften fiir

ultrakurze Pulse an [PFM86],[PFM92]

o Verstarkungsbandbreiten von 700-1100 nm
e hohe thermische Leittdhigkeit

o Energiesidttigungsflussdichte von nahezu 1cm%.

Insbesondere die letzte Eigenschaft macht Ti:Saphir bzw. Festkérpermaterialien zu
idealen Medien fiir die Verstarkung von Laserpulsen auf ein hohes Energieniveau. Aber
gerade auch diese Eigenschaft war es, die vermuten lief}, dass die Modenkopplung nicht
realisierbar sein kénnte. Die bis dahin ausschliefllich verwendeten modengekoppelten

fs-Farbstofflaser basierten gerade auf der geringen Energiespeicherfahigkeit (sattigbarer

Absorber) [VRF86].

Der Mechanismus der Modenkopplung in Ti:Saphir nutzt die Kerr-Nichtlinearitét
des Laserkristalls aus, die als y(®)-Effekt nur von der Eigenschaft des Mediums abhéngt.
Der Kerrlinsen-Modenkopplung liegt die Intensitatsabhéngigkeit des Brechungsindizes
zugrunde: n(1) = ng + naol, wobei ny mit der Suszeptibilitit dritter Ordnung Y ver-
kntipft ist. Je mehr Moden im Resonator phasenstarr koppeln, desto héher ist die In-
tensitdt und die Selbstfokussierung des Strahlprofils im Medium, der durch eine Blende

im Resonator von den nicht gekoppelten Anteilen getrennt werden kann.

Der Aufbau eines solchen Oszillators oder Lasers ist einfach und in Abbildung
2.9 dargestellt. Das Lasermedium liegt zwischen zwei fokussierenden Spiegeln, um die
Intensitat sowohl des Pumplasers als auch des im Kristall verstarkten Lichts zu erhéhen.
Die zwei Endspiegel S1 und S2, von denen S2 gleichzeitig als Auskoppelspiegel dient
(Reflektivitat ~ 85% — 97%), vervollstandigen den Resonator.

Hinreichend ist die Dispersionskontrolle im Resonator, um die dispersiven Elemen-
te, wie Kristall und Spiegel, zu kompensieren. Aus diesem Grund ist es giinstig, die
Kristalle kurz zu halten und mit méglichst hoher Titandotierung zu versehen, um hohe

Verstéarkung zu erreichen.

In prismenkompensierten Oszillatoren werden die kiirzesten Pulse mit Kristall-
laingen um 2 mm erreicht [RDC97]. Die Verkiirzung der Lange des Kristalls ist mit

Reduzierung der Dispersion dritter Ordnung verbunden, die bei sehr kurzen Pulsen
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Abb. 2.9: Die einfachste Variante des fs-Ti:Saphir-Oszillators ist die 4-Spiegel-
Anordnung mit resonatorinterner Prismenkompression (P1 und P2). Zwischen den bei-
den fokussierenden Spiegeln F1 und F2 liegt das Lasermedium, die ebenen Spiegel S1
und S2 begrenzen den Resonator, wobei S2 als Auskoppelspiegel dient. Gepumpt wird
das Medium mit Wellenlangen zwischen 514 nm und 532 nm, dem Absorptionsmaxi-

mum von Ti:Saphir. Der Spalt vor S1 dient der Ausblendung nichtgekoppelter Anteile
des Strahls

um 10 fs zum limitierenden Faktor wird. Zur Erzeugung von Pulsen unter 10 fs in
prismenkompensierten Ti:Saphir-Lasern muss der zentrale Wellenldngenbereich der
Verstarkung um 850 nm liegen, da hier mit Quarz-Prismen eine gleichzeitige Kom-
pensation der Dispersion zweiter und dritter Ordnung erreicht werden kann [RDC97].
Die Modellierung der dispersiven Figenschaften wird mit kiirzerer Pulsdauer wesentlich
komplexer, wobei im letzten Schritt die Dispersion der resonanten Laseriibergdnge mit

beriicksichtigt werden muss.

Als Quelle ultrakurzer Pulse des in dieser Arbeit weiterentwickelten und instal-
lierten Laserverstarkers dient ein spiegelkompensierter Ti:Saphir-Oszillator [SSK94].
Das aktive Medium wird mit einem Argonionen-Laser Coherent Innova 400 bei einer
Betriebsausgangsleistung von 6.1 W im Multilinienbetrieb gepumpt. Die gemessene
Leistung des Pumplasers bei 514 nm liegt bei 5.5 W. Ein vereinfachtes Aufbauschema
des fs-Lasers ist Abbildung 2.10 zu entnehmen.

Die Anordnung der Elemente unterscheidet sich nicht wesentlich von dem des pris-

menkompensierten Lasers in Abb. (2.9), nur wird hier die Dispersionskontrolle von Spie-
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Abb. 2.10: Der in der vorliegenden Arbeit verwendete Laser nutzt zur Dispersionkom-
pensation speziell gefertigte Spiegel mit definiertem Phasengang (S1, 52, 54 und 55).
Resonatorintern sind 3 Reflexionen ausreichend (S1, 52), und extern zur optimalen
Kompression auf 15 fs weitere 8 Reflexionen (54, S5). AS ist der gewinkelte Auskop-
pelspiegel zur Verhinderung einer Riickkopplung des Reflexes von der hinteren Spie-
gelfliche. Die zweite Platte direkt dahinter dient der Kompensation der resultierenden

Winkeldispersion durch AS.

geln tibernommen, deren bestimmte Anordnung von Vielfachschichten die gewiinschten
dispersiven Eigenschaften besitzt [SKK97] (vgl. Abschnitt 2.2.1). Der Vorteil gegeniiber
der Prismenkomprimierung ist, dass im Verstarkungsmaximum des Lasermediums ge-
arbeitet werden kann, bei gleichzeitiger Minimierung der Dispersion zweiter und dritter
Ordnung. In der hier verwendeten Anordnung besitzen die Spiegel eine negative Disper-
sion von -85 fs?, was bei vier Reflexionen im Resonator zu einer gesamten Dispersion
von -340 fs? fithrt. Diese kompensiert gerade den Kristall von 2.2 mm Lénge und die

Luft im Resonator (siehe Tabelle 2.1 auf S.10).

Stabiler modengekoppelter Laserbetrieb ist nur fiir einen bestimmten Bereich
der Spiegelabsténde S1 und S2 méglich. Die schematische Resonatordarstellung in
Abb.(2.11) listet die verwendeten Symbole auf.

Damit der 4-Elemente-Resonator eine stabile TEMgo-Gauimode erzeugt, muss der
Abstand der abbildenden Elemente etwas grofer sein als f; + f3, d.h.df = fi+ fa+ 0
[HKo065] mit 6 als sog. Stabilitdtsparameter. Laseroperation ist in den Bereichen 0 <
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Abb. 2.11:  Die schematische Anordnung eines Resonators fiir fs-Laser erldutert die
im Text benutzten Symbole zur Erzeugung einer stabilen Gaufimode. Die Linsen f
und f, sind im reellen Resonator sphérische Spiegel mit dquivalenten Brennweiten. 0

kennzeichnet den Stabilidtsparameter (Abb. nach [XTP97]).

6 < 61 und 63 < & < 6,4, mOglich, mit

5 i

6= —22— 6= —1
Y- d—

5max = 51 + 52-

Zwischen 61 und 6y liegt eine Stabilitatsliicke, innerhalb derer Laserbetrieb ausge-
schlossen ist. Der im Rahmen dieser Arbeit verwendete Stabilitdtsparameter liegt am
Rande des Bereichs von 63, mit 63 = 0.95 mm. Dabei ist f; = f; = 25 mm, d; = 68 cm
und dy = 118 cm.

Zur FErzeugung kiirzester Pulse am Ausgang des Lasers muss die iiber den Aus-
koppelspiegel (AS) eingefithrte Dispersion durch 8 Reflexionen auf dispersiven Spie-
geln ausserhalb des Resonators kompensiert werden. Die gemessene Schwankung der
ausgekoppelten Leistung liegt bei ca. 1% nachdem der Laser mit einer Abkapselung

gegeniiber Luftschwankungen versehen wurde.

Da die Modenkopplung in der verwendeten Anordnung nicht selbststartend ist,
wird durch kurzes Bewegen des auf einen Schlitten montierten Spiegel 53 eine Stérung
bzw. Intensitatsfluktuation hervorgerufen, die zum Start des modengekoppelten Be-
triebs fiihrt. Der Laser lduft nach Erreichen eines stabilen thermischen Gleichgewichts
des mit einem Peltierelement gekiihlten Ti:Saphir-Kristalls mehr als 20 Stunden im

modengekoppelten Betrieb.

Abb.(2.12) zeigt das in dieser Anordnung gemessene Spektrum und die dazugehori-
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ge interferometrische Autokorrelation zweiter Ordnung (SHG). Die Pumpleistung des
kontinuierliche arbeitenden Argonionen-Lasers betrdgt 6.1 W, die ausgekoppelte Lei-
stung des fs-Oszillators bei A\g = 795 nm 250 mW (8%-Auskoppelspiegel). Bei einer
Repetitionsrate von 80 MHz entspricht das einer mittleren Pulsenergie von 3 nJ bzw.
mit der gemessenen Pulsdauer von 15 fs einer Impulsspitzenleistung von 200 kW au-
Berhalb des Resonators.

2.5 Verstarkung von fs-Laserpulsen

Fiir viele Experimente in der nichtlinearen Optik und Spektroskopie ist die vom Laser-
Oszillator erreichte Spitzenintensitit von 10> W bis 10° W nicht ausreichend und erfor-
dert weitere Verstarkung. Die Technologie zur Frzeugung von Laserpulsen mit hohen
Spitzenintensitaten bis in den Terawatt-Bereich (1 TW=10"* W) oder dariiber hat eine
dhnlich schnelle Entwicklung innerhalb des letzten Jahrzehnts erlebt, wie die bereits
vorher beschriebene Erzeugung ultrakurzer Pulse. Abbildung 2.13 zeigt die Entwick-
lung der Impulsspitzenleistung seit Beginn der Nutzung von Lasern Anfang 1960 bis

heute.

Da die Lasergrofle und damit deren Kosten hauptsachlich mit der Pulsenergie ska-
liert, werden extrem hohe Spitzenleistungen mit kleinen Anlagen (sog. , Tischgerdten*)

durch Reduktion der Impulsdauer erreicht, im einfachsten Fall ist Pup = Fpus/ATpuis-

Um die extrahierten Energien aus dem Lasermedium auf einem moglichst hohen
Niveau zu erhalten, muss das Medium eine hohe Séttigungsflussdichte besitzen. In
Farbstoffen liegen die Sittigungsdichten bei etwa 1 mJ/cm? eine Verstarkung {iber
den mJ Bereich hinaus kann nur durch Vergréflerung der Verstarkungsfliche erreicht
werden. Mit einer aktiven Fliche von 1 m? lieflen sich so 10 J Pulsenergie extrahieren.
Die experimentellen Probleme sind jedoch kaum zu bewaltigen bzw. nur mit sehr hohem

apparativen Aufwand zu bewerkstelligen (vielstufige Verstarkerkette).

Mit der Definition der Sattigungsdichte [WalK96] fiir Pulse mit kiirzerer Dauer als

derjenigen des angeregten Zustandes im Lasermedium gilt

By =—. (2.16)
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Abb. 2.12: Im oberen Teilbild ist das Spektrum des fs-Ti:Saphir-Oszillators mit einer
Halbwertsbreite von 70 nm abgebildet, darunter die interferometrische Autokorrelation
des ausgekoppelten Pulses. Die mittlere Ausgangsleistung betrdagt 250 mW. Entfaltung
der Autokorrelation fiihrt auf eine Laserpulsbreite von 15 fs. Der Abstand zwischen den
Interferenzringen betrdgt bei Ay = 795 nm 2.65 fs.
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Abb. 2.13:  Die Impulsspitzenleistung entwickelte sich diskontinuierlich durch
Einfiihrung jeweils neuer Techniken zur Verkiirzung und Verstdrkung von Laserpulsen.
Der letzte Schritt, der Verstirkungen mit fokussierbaren Intensititen von 10*°W/cm
erreicht, ist erst durch die Einfiihrung der im Text beschriebenen CPA mdglich gewor-
den.

Impuslspitzenleistung P, [W]

Es ist daher giinstig, Material mit niedrigem Wirkungsquerschnitt o fiir stimulierte

Emission zu wihlen. Ti:Saphir erreicht mit ¢ = 2.8 - 1071 cm?

einen Sattigungwert
von fast 0.9 J/em? und damit Verstarkungsmoglichkeiten der Laserpulse bis in den

J-Bereich bei kleinen gepumpten Flachen.

Hohe Spitzenintensitdten im Lasermedium und den optischen Komponenten fiithren
durch die Intensitidtsabhéngigkeit des Brechungsindizes (vgl. S. 25) zur Selbstfokus-
sierung des Strahls bei positivem ng, und damit zur Zerstérung des Materials durch

Ionisation aufgrund der sehr hohen Intensitdten. Ein wichtiger Parameter fiir diese

Grenze ist das sog. ,,B-Integral“ [MSB8g]

B:—ﬂh/u@w. (2.17)
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Das B-Integral beschreibt den nichtlinearen Phasenbeitrag tiber den optischen Weg L
des Laserpulses im Verstarker. Der kritische Wert liegt bei B=5 [BDM93].

Die Spitzenintensitdt muss also vor dem eigentlichen Verstarkungsprozess soweit
reduziert werden, dass die Schwelle zur Selbstfokussierung nicht erreicht wird, ohne aber
die Bandbreite einzuschranken, welche die Information {iber die minimale Pulsdauer
enthélt (nach der Beziehung Av - A7 = const). Das Verfahren zur Reduktion der
Spitzenintensitét ist als ,,Chirped Pulse Amplification* (CPA) bekannt und es wird im

folgenden nur noch diese Bezeichnung verwendet.

Urspriinglich fiir Radarsysteme entwickelt, wurde es fiir den Bereich optischer Fre-
quenzen adaptiert [DSM85]. Das Prinzip ist Abb.(2.14) zu entnehmen. Ein kurzer La-
serpuls wird im Pulsexpander mit Hilfe dispersiver Elemente um ein Vieltaches seiner
urspriinglichen Dauer verlangert und, da die Energie bei diesem Prozef} erhalten bleibt,
in seiner Spitzenintensitdt verringert. Der oder die nachfolgenden Verstarker erhéhen
die Energie der Pulse um mehrere Grélenordnungen, typischerweise bis zu einem Faktor
von 10'°. Die letzte Stufe komprimiert den verlingerten Puls wieder und am Ausgang
entsteht ein Laserpuls, der vergleichbar mit der Dauer des Eingangspulses, jedoch um
einen Faktor 10'° energiereicher ist. Die Verluste innerhalb der Verstirkerkette miissen

mit beriicksichtigt werden.

Wird die Spitzenintensitat, die vorher im Verstarkungsprozefl zum Einsetzen der
Selbstfokussierung fithrte, um den Faktor 10000 gesenkt, kann der Puls nach der Ex-
pansion im Prinzip bis auf diesen Faktor verstarkt werden, bevor die Zerstérungsgrenze

wieder erreicht wird.

Tabelle (2.2) auf S. 13 gibt einen Uberblick sowohl iiber die Phasen zweiter und drit-
ter Ordnung, die BK7 und Ti:Saphir als Beispielmedien fiir ein Verstarkersystem verur-
sachen, als auch die Phasen fiir eine Kombination aus Prismen- und Gitterkompressor.
Die Dispersion zweiter Ordnung, hauptsichlich durch das Material hervorgerufen, l4sst
sich mit den angegebenen Parametern kompensieren, nicht jedoch die Dispersion dritter
Ordnung. Pulsexpansion mit Material ist wegen des notwendigen grofien Weges darin
zur Erreichung grofler Expansionsfaktoren ungeeignet, da Phasen hdherer Ordnung,
die sich mit Gitter- und Prismenkompressor nur ungeniigend kompensieren lassen, ein

groferes Gewicht bekommen.
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Abb. 2.14: Schematischer Ablauf der CPA. FEin kurzer Laserpuls im nJ-Bereich wird
im Pulsexpander auf ein Vielfaches seiner Lénge gestreckt und damit in seiner Spit-
zenintensitdt gesenkt. Die nachfolgende Verstérkerstufe erhéht die Pulsenergie bis in
den mJ oder J-Bereich, der Kompressor reduziert die Pulsdauer im Idealfall auf seine
urspriingliche Lidnge.

2.5.1 Reflektive Pulsexpansion

Traditionelle Pulsexpander [OEMS87] bestehen aus zwei antiparallelen Gittern, getrennt
durch ein 1:1-Teleskop. Je nach Stellung der Gitter innerhalb oder ausserhalb der
Brennweite der Linsen ist sowohl positive wie auch negative Dispersion zweiter Ord-
nung einstellbar. Die positive Phase wird durch ein einfaches paralleles Gitterpaar
kompensiert. Der Vorteil des Pulsexpanders mit Teleskop ist der hohe Expansionsfak-
tor trotz geringer Abstdnde der Gitter. Nachteilig wirken sich die abbildenden Linsen
des Teleskops aus, da hier Material durchlaufen wird, das Dispersion héherer Ordnung
erzeugt. Besonders problematisch sind aber die chromatische und sphérische Abbera-
tion der Linsen, die sich mit einem Gitterkompressor nicht kompensieren lassen. Bei
Pulsen tiber 100 fs mit geringer Bandbreite sind diese Effekte noch vernachléssigbar,
aber bei 20-fs-Pulsen liegen die Storungen in der Gréflenordnung der Pulsdauer selbst
[LBa93]. Indem die Linsen durch reflektive Optik ersetzt werden, ist Expansion und

Kompression bis auf eine resultierende Phase fiinfter Ordnung méglich [1.LBa93]. Die
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Abb. 2.15: Der Pulsexpander mit reflektiver abbildender Optik [LBa93] mit den zy-
lindrischen Spiegeln S1 und S2 expandiert einen 25-fs-Puls um das etwa 12000-fache.
Die theoretische Kompression mit einem Gitterpaar ist bis auf eine resultierende Phase
fiinfter Ordnung méglich.

S1 und S2: Spiegel mit R=1 m, G1 und G2: Gitter mit d=1200/mm, R: Retroreflektor,

Im: Bildinverter.

dort verwendete Anordnung wird in dieser Arbeit als Pulsexpander verwendet. Abbil-
dung 2.15 stellt den Aufbau schematisch dar. Weitere Méglichkeiten zum Design reflek-
tiver Pulsexpander bietet z.B. die von A. Offner [AOf71] entwickelte Anordnung. Diese
ist mit nur einem Gitter sowie je einem gekriimmten Spiegel mit negativem und posi-
tivem Kriimmungsradius realisiert. Mit einer solchen Expanderanordnung und einem
zugehorigen Kompressorgitterpaar konnten 45 fs Pulse mit 75 mJ Pulsenergie bei einer
zentralen Wellenldnge von 800 nm verstarkt werden [DSK95]. Die Verstarkung und
Kompression bis auf Pulsdauern um 33 fs ist mit dieser Anordnung méglich [CRS96].

Der zugehérige Kompressorabstand zum reflektiven Pulsexpander in Abbildung
2.15 betragt 2f — s; — s3 wobei f die Brennweite der Spiegel ist und s; und sy die
Abstéande der Gitter von den jeweiligen Spiegeln S1 bzw. S2.

Da eine analytische Berechnung mit den mathematischen Zusammenhdngen aus

Kapitel 2.2 aufgrund des fehlenden Einflusses des rdumlichen Strahlprofils nicht iiber
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die Kompensation der Phase dritter Ordnung hinaus méglich ist, muss eine numerische
Strahlrechnung fiir jedes Element und jeden rdumlichen Punkt durchgefithrt werden
[LBa93]. Die Analyse ergibt die beste Kompensation fiir parallel angeordnete Spiegel.
Weitere Analysen erbrachten, dass die Grofle 2f — s; — s5 linear mit dem rdumlichen
Strahlprofil variiert. Um eine einheitliche Expansion iiber den Strahlquerschnitt zu er-
reichen, wird die Anordnung {iber den Bildinverter ,Im*“ in Abbildung 2.15 ein weiteres
mal durchlaufen. Damit vergréfert sich die Expansion um den Faktor 2, ebenso der
Abstand der Kompressionsgitter. Als weiteres giinstiges Ergebnis der Bildinversion ist
die Verringerung der resultierenden spektralen Divergenz um etwa einen Faktor 6 zu
nennen. Da zylindrische Spiegel verwendet werden, kénnen die Strahlen auerhalb der

Spiegelachse verlaufen, ohne weitere vertikale Divergenz zu erzeugen.

Als problematisch in unserer Anordnung erweist sich die Gittereffizienz der geritz-
ten Gitter (Milton & Roy, 1200 Linien/mm). In Abbildung 2.16 ist das gemessene
Verhéltnis von einfallender zu ausfallender Leistung des Lasers bei A\g = 795 nm und

AMX =~ 1 nm aufgetragen.

Mit einem Strahldurchrechnungsprogamm [CRP95] wurde das System fiir maxima-
le Ausgangsenergie, d.h. hochste Effizienz des Kompressors optimiert. Der giinstigste
Einfallswinkel des zu komprimierenden Strahls auf die Gitter liegt damit bei 60°. Der
Einfallswinkel auf das erste Expandergitter (G1) betragt 45° und liegt nicht im Opti-
mum der Gittereffizienz. Bei 8 Gitterumlaufen sinkt die Ausgangsleistung auf 23% der
eingehenden Leistung. Weitere Verluste durch breitbandige Silberspiegel (Ra2 98% )und
andere optische Komponenten wie nicht entspiegelte Linsen senken die Leistung von
etwa 250 mW direkt am Eingang des Expanders auf 15-20 mW am FEingang der er-
sten Verstarkerstufe. Um diese Leistung auf etwa 50 mW zu erhéhen, wird der Aufbau
ohne zweiten Expanderdurchlauf realisiert. Die Nachteile durch Variation der spek-
tralen Inhomogenitéat tiber den Strahlquerschnitt und die spektrale Divergenz liegen
deutlich unterhalb der theoretisch erwarteten. Abbildung 2.17 zeigt sowohl den nicht
expandierten Laserpuls von 20 fs Dauer, wie er aus dem Ti:Saphir-Oszillator kommt,
charakterisiert durch eine Korrelation zweiter Ordnung, als auch den Laserpuls nach
einmaligem und zweimaligem Durchlauf durch den in Abbildung 2.15 dargestellten Ex-
pander mit ca. 150 ps Dauer. Das entspricht einem Expansionsverhaltnis von 1:7500.
Das Spektrum des Pulses nach einem sowie zwei Durchlaufen durch den Expander
zeigt eine Einengung der langwelligen Seite. Die Ursache fiir dieses Verhalten liegt in

der spektralen Effizienz des Gitters, die fiir kiirzere Wellenldangen giinstiger ist.
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Abb. 2.16: Die Effizienz der Expander- und Kompressorgitter als Verhéltnis von aus-
zu einfallender Leistung des Ti:Saphir-Lasers bei Ay = 795 nm und AX ~ 1 nm in
Abhéngigkeit vom Einfallswinkel des Strahls gegen die Gitternormale.

Der Bildinverter ,Im* in Abbildung 2.15 wird fiir den einmaligen Durchlauf entfernt,
um hoéhere Leistung und gréfiere spektrale Breite zu erhalten. Die nachfolgende direkte
Kompression unter Umgehung der Verstérkerstufen zeigt einen Puls von ca. 25 fs Dau-
er. Ein Spektrogramm zur Analyse der resultierenden Phasen wurde aus apparativen
Griinden nicht aufgenommen, da im spiteren Betrieb mit den Verstérkerstufen weitere
Phasen durch Material- und Spiegeldispersion hinzukommen die in die Messung mit
einer Repetitionsrate von 80 MHz (Ti:Saphir-Oszillator) nicht mit einbezogen werden
kénnen. Die Kompression auf etwa einen Faktor zwei der Ausgangspulsdauer bei nur
einem Durchgang durch den Expander zeigt dennoch eine ausreichend korrekte Simu-

lation der Systemparameter wie Gitterabstdnde, Spiegelabstdnde und Einfallswinkel.



2.5. VERSTARKUNG VON FS-LASERPULSEN 37

Intensitat

700 750 _ 800 850
Wellenlange [nm]

Intensitat

300 400 200 0 200 400

Verzoégerung [ps]

Abb. 2.17: Im oberen Bildteil ist das Spektrum des Pulses vor (durchgezogene Linie),
sowie nach einem und zwei Uml&ufen durch den Pulsexpander zu sehen. Die Einengung
des Spektrums ist auf die geringere Effizienz des Gitters im entsprechenden Spektralbe-
reich zuriickzufiihren. Die untere Messung zeigt den expandierten Oszillator-Puls mit
einer Dauer von 200 ps.
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2.5.2 Regenerative Verstirkung

Grofle Verstarkungsbandbreite und hohe Sattigungsenergien bieten eine optimale Basis
zur Verstarkung von fs-Laserpulsen auf ein hohes Energieniveau. Bei der regenerativen
Verstarkung lauft ein einzelner zu verstarkender Laserpuls so lange in einem Resonator
mit aktiven Medium um, bis er maximale Verstarkung erreicht hat, um dann aus dem
Resonator ausgekoppelt zu werden. Die Fahigkeit, grofle Energien zu speichern, ist ge-
nerell mit geringem Wirkungsquerschnitt o fiir stimulierte Emission verbunden (vgl.
Gleichung (2.16)). Die regenerative Verstarkung ist daher die effizienteste Methode,
Energie aus einem Medium mit langer Speicherzeit zu extrahieren. Urspriinglich wur-
den regenerative Verstarker zur Erhohung der Ausgangsenergie von modengekoppelten
Festkorperlasern, wie z.B. Nd:YAG- und Nd:YLF-basierter Laser, entwickelt [BBC87],
mit denen nachfolgend Farbstoffverstarker gepumpt wurden. Regenerative Verstarkung
in Nd:Glas fithrte zu Pikosekundenpulsen mit einer Energie von 2 mJ bei 5 Hz Repetiti-
onsrate [MSB88]. Mit der regenerativen Verstarkung in Ti:Saphir konnten Salin et. al.
[SSM91] fs-Pulse in den mJ-Bereich verstarken.

Die unterschiedlichen Repetitionsraten in Festkorpersystemen sind meist ein Kom-
promiss aus hoher Impulsenergie bei niedrig repetierenden Systemen (< 1000 Hz) und
Systemen mit hoher Wiederholfrequenz (1 kHz und dariiber) und geringeren Energien.
Letztere besitzen jedoch den Vorzug groflerer Puls-zu-Puls Stabilitét und sind beque-
mer in der Durchfithrung physikalischer Experimente, da die Mittelwertbildung um
den Faktor der hoheren Repetitionsrate gesteigert ist. Der im Rahmen dieser Arbeit
realisierte regenerative Verstarker auf Ti:Saphir-Basis ist ein hochrepetierendes System
mit 1 kHz Wiederholfrequenz. Abbildung 2.18 stellt den schematischen Aufbau dar.

Das System wird von einem frequenzverdoppelten Nd:YLF-Laser (Quantronix,
max. 24 W bei 1 kHz und A\g = 532 nm, A7 = 100 ns) optisch gepumpt. Die varia-
ble Aufteilung des Strahls am Ausgang des Nd:YLF-Lasers mit einer A/4-Platte und
einem polarisierenden Strahlteiler nutzt die gesamte Energie des Pumplasers sowohl
fiir den mit 6 W gepumpten regenerativen Verstérker, als auch fiir den nachfolgen-
den Vielfachverstarker. Eine f=20 c¢m Linse fokussiert den Strahl durch den ersten
Resonatorspiegel mit R=20 c¢m in das wassergekiihlte Verstarkermedium. Der 20 mm
lange Ti:Saphir-Kristall (Eksma) ist im Brewster-Winkel geschnitten, um minimale
Stirnflichenreflexion bei 800 nm zu gewéhrleisten. Méglich ist auch ein Kristall mit

Stirnflachen senkrecht zur optischen Achse, die jedoch zerstorfest entspiegelt werden
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Abb. 2.18: Schematischer Aufbau des verwendeten regenerativen Verstéarkers:

L: Linse fiir Pumplaser =20 cm, S1: Spiegel fiir Ay = 795 nm mit R=0.5 m, S2:
R=1 m, PC: Pockelszelle (2 cm KD*P), FR: Faraday-Rotator, B: Modenblende, Ti:Sa:
Verstéarkerkristall 2 cm Ti:Saphir, Resonatorlinge = 1.33 m.

miissen, um Reflexionsverluste niedrig zu halten. Der Vorteil ware eine lineare Resona-
toranordnung ohne astigmatisches Verhalten. Um den durch den im Brewster-Winkel
geschnittenen Kristall erzeugten Astigmatismus zu kompensieren, wird ein auflerhalb
der optischen Achse fokussierender Spiegel (S2) mit R=1 m eingesetzt [WaK96, S.225].

Der berechnete Kompensationswinkel betrdgt in dieser Anordnung © = 11.5°.

Der vom Expander kommende Oszillator-Puls wird im breitbandigen optischen Iso-
lator (Faraday-Rotator, Gsdnger-Optik) um 90° gedreht und ist damit senkrecht zur
Tischebene polarisiert (s-Polarisation). Der fiir s-Polarisation hochreflektierende Diinn-
schichtpolarisator (DSP) koppelt den zu verstarkenden Puls in den Resonator des rege-
nerativen Verstdrkers ein. Nach zweimaligem Durchlaufen der mit U /4 vorgespannten
Pockelszelle PC (Medox Inc.) tiber den Spiegel S3 ist der Puls horizontal polarisiert (p-
Polarisation) und damit fiir den DSP innerhalb des Resonators durchléssig. Innerhalb

weniger Nanosekunden wird eine weitere U, /4 Spannung auf die Pockelszelle geschaltet,
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deren \/2-Funktion den Puls nach zweimaligem Durchlaufen der Pockelszelle effektiv
nicht weiter dreht und somit im Resonator behélt. Nach maximaler Energieextraktion,
die in der gezeigten Konfiguration nach 10-12 Resonatorumlaufen erreicht ist, wird die
Pockelszelle in den A/4 Zustand gebracht und der verstarkte Puls iiber den DSP aus-
gekoppelt. Uber den Faradayrotator (FR) wird der verstarkte Puls vom unverstarkten
getrennt. Der Strahl des Pulses besitzt nun s-Polaristion (senkrecht zur Tischebene).
Die Blende B im Resonator wird zur Unterdriickung héherer transversaler Resonator-
moden verwendet, sodass die resultierende Mode ein TEMgg-Profil zeigt. Das ist fiir
die Nachverstarkung von grofler Bedeutung, da dieses Modenprofil die besten Fokus-
sierungseigenschaften besitzt. Bei einer ausgekoppelten Pulsenergie zwischen 0.5 mJ
und 0.6 mJ liegt die Wandlungseffizienz bei etwa 10% mit einem resultierenden Ge-
samtverstarkungsfaktor von 2-10%. Darin enthalten sind die resonatorinternen Verluste
durch Reflexion an den Stirnflichen des Kristalls sowie Absorption und Verluste der

Spiegel.

In Abbildung 2.19 sind die iiber die Photodiode P detektierte dynamische
Verstarkung und der herausgeschaltete verstarkte Puls im Maximum der Verstarkung

sowie das Spektrum des unverstirkten und verstarkten Impulses zu sehen.

Das Verhéltnis von herausgeschaltetem Signal zu nicht geschaltetem Resonator be-
tragt im gilinstigsten Fall 600 mW zu 5 mW, also 120:1. Der Grund fiir dieses nicht
optimale Schaltverhalten liegt u.a. in thermisch erzeugter Doppelbrechung im KD*P-
Kristall der Pockelszelle. Eine bereits vorhandene vertikale Polarisationskomponente
des Pulses wird tiber den DSP bei jedem Umlauf ausgekoppelt. Durch eine nachge-
schaltete zweite Pockelszelle aulerhalb des Resonators, die erst nach dem Herausschal-
ten des verstdrkten Pulses aus dem Resonator in Kombination mit einem Polarisator
durchléssig wird, konnte das Verhédltnis auf mehr als 3000:1 verbessert werden. Da die
zweite Pockelszelle jedoch nicht fiir einen dauerhaften Verbleib im Laser vorgesehen
war, diente diese Vorgehensweise der Verbesserung des Signal-Hintergrund-Verhaltnis-

ses nur der Demonstration.

Eine besondere Figenart bei der Verstarkung sehr breitbandiger Laserpulse ist im
unteren Teil der Abbildung 2.19 zu sehen. Die spektrale Halbwertsbreite des unverstark-
ten Pulses ist doppelt so grofl wie die des verstirkten Pulses. Dieses als ,, Verstarkungs-
einschniirung® bezeichnete Verhalten des Verstarkers hat seine Ursache in der iiber-
proportionalen Verstdrkung des intensiven spektralen Zentrums, wie aus dem Zusam-

menhang [BDM9g]



2.5. VERSTARKUNG VON FS-LASERPULSEN 41

n(z,w) = ng(0, w)eg(‘”)AN'Z

fiir den Verstarkungsfaktor n zu erkennen ist. Da die Anzahl der im Lasermedium ange-
regten Zustdnde AN, sowie der Wirkungsquerschnitt der Verstirkung o(w) im Expo-
nenten stehen, ist die Verstarkung des Zentrums am gréfiten, wahrend die schwécheren
Anteile der spektralen Seiten kaum noch verstirkt werden, da ein Grofiteil der Inver-
sion bereits abgebaut ist. Ebenfalls zur Verstarkungseinschniirung und Verschiebung
des verstarkten Spektrums fiihrt das frithere Eintreffen der langwelligen Komponenten
vor den kurzwelligen, die dann ebenfalls ein kaum noch angeregtes Medium vorfinden.

Der spektrale Schwerpunkt des Oszillators ist als Linie bei 795 nm eingezeichnet.

Zur Unterdriickung der bevorzugten Verstarkung des spektralen Maximums wird
eine diinne Glas- oder Plastikfolie mit einer Dicke von ca. 2 gm in den Resonator des
regenerativen Verstarkers eingesetzt [BKR96]. Die als Fabry-Perot-Resonator dienen-
de Folie mit Finesse ' vermindert die Transmission bestimmter Wellenldngenbereiche
in Abhéngigkeit vom Einfallswinkel des Strahls auf die Folie. In gewiinschter Stellung
kann die Verstirkung des spektralen Maximums soweit unterdriickt werden, dass das
verstarkte Spektrum deutlich breiter wird als ohne Folie. Die Messungen in Abbildung
2.20 zeigt das Verhalten fiir verschiedenen Einfallswinkel des Strahls auf die Folie.
Damit lasst sich das Spektrum (a) mit 20 nm Breite zu bestenfalls 42 fs bandbreite-
begrenzt komprimieren, wahrend das Spektrum (c) mit seinen 45 nm Bandbreite eine

Kompression auf bis zu 18 fs zuldsst.

Durch Reflexionsverluste an der Folie sinkt allerdings die verstarkte Leistung. Fi-
ne weitere Moglichkeit zur Minderung der Verstdrkungseinschniirung ist die Formung
des in den Verstéarker eingekoppelten Spektrums. Nach einmaligem Expanderdurchlauf
zeigt der Puls am Ausgang eine resultierende spektrale Divergenz, d.h. die spektralen
Komponenten sind nicht homogen tiber den Strahlquerschnitt verteilt (vgl. S. 35). Der
zu verstarkende Puls kann nun durch rdumliche Variation der Einkopplung in den re-
generativen Verstarker so optimiert werden, dass das Verhéltnis der langwelligen zu
kurzwelligen Frequenzkomponenten abnimmt. Die auf diesem Weg erreichte verstarkte
Bandbreite betrigt etwa 35 nm um Ag = 795 nm und unterstiitzt bei sech?-férmigen
Laserpulsen eine Pulsdauer von 20 fs. Die zuletzt beschriebene Methode wird in dieser

Arbeit angewendet.
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Abb. 2.19: Oben ist das Schaltverhalten der Pockelszelle zu sehen, die im Maximum
der Verstidrkung den Puls nach 12 Umlédufen aus dem Resonator auskoppelt. Die untere

) und

Messung zeigt die spektrale Einengung nach der regenerativen Verstirkung (-
das Spektrum vor der Verstdrkung (---).
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Abb. 2.20: Beeinflussung des Spektrums mit Fabry-Perot-Interferometer im Resonator
des regenerativen Verstirkers. (a): urspriingliches Spektrum, (b)-(f): spektrale Verbrei-
terung durch Unterdriickung der Verstdarkungseinschniirung. Deutlich ist die Verbrei-
terung und die spektrale Abstimmung in Abhéngigkeit des Interferometerwinkels zu
erkennen.
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2.5.3 Vielfachverstirkung

Da mit regenerativen Verstarkern des hier gezeigten Typs Energien bis maximal 2 mJ
extrahiert werden kénnen, ohne die im Resonator vorhandenen Elemente zu zerstoren,
ist eine weitere Verstarkungsstufe notwendig. Die letzte Stufe besteht aus einem Viel-
fachverstarker, wie er zuerst in Zusammenhang mit Farbstoffverstarkern verwendet
[HSMS86] und auf Festkorpersystemen iibertragen wurde [BGL94]. Die verschiedenen
Systeme der Vielfachverstarkung sind in ithrem prinzipiellen Aufbau vergleichbar. Der
wesentliche Unterschied zu den im vorhergehenden Abschnitt beschriebenen regenera-
tiven Verstarkern ist die fehlende Resonatoranordnung. Wie die Bezeichnung bereits
andeutet, wird ein invertiertes Verstarkermedium mehrfach von dem zu verstarkenden
Puls durchlaufen, typischerweise 2 bis 8 mal. Der verwendete Aufbau ist in Abbil-
dung 2.21 wiedergegeben. Ein 20 mm langer Ti:Saphir-Kristall wird von einem 11

40 cm 532 nm
0 S [ § 113 W
Sm 1 kHz
795 nm > 1m
1 kHz S—
A ret m

f=1m
2.5md
zum '
Kompressor ¢ 17?‘5H"m < &/
z

Abb. 2.21: Schematischer Aufbau des Vielfachverstirkers. Der vorverstirkte Puls des
regenerativen Verstidrkers wird auf 2.5 mJ nachverstarkt und anschliefend auf 32 fs
(1.4 mJ) komprimiert.

W-Teilstrahl des Nd:YLF-Lasers durch eine =30 cm Linse gepumpt. Dieser Teilstrahl
wird zuvor durch eine A/2-Phasenplatte in die horizontale Polarisationsrichtung des zu

verstarkenden Strahls gedreht.

Der Laserpuls wird iiber einen R=1 m fokussierenden dielektrischen Spiegel im Ab-
stand von etwa 50 cm vom Lasermedium unter einem Winkel von wenigen Grad in
das Medium eingekoppelt. Die Kollimierung mit einem zweiten R=1 m fokussierenden
Spiegel fithrt im ersten Durchgang zu einer Verstarkung von 0.5 mJ auf 1.5 mJ. Das

entspricht einer Energieerhéhung um den Faktor 3. Der zweite Durchlauf tiber einen
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fokussierenden R=1 m Spiegel im Abstand von etwa 60 cm vom Ti:Saphir-Kristall mit
anschliefender Kollimierung verstarkt den Puls auf 2.6 mJ mit einer resultierenden
Gesamtverstarkung von 5.2 und einer Extraktionseffizienz von 19%. Unter Beriicksich-
tigung der Verluste durch Reflexion und Absorption liegt die Effizienz im 20%-Bereich.
Um die vom Laserkristall nicht absorbierte Pumpleistung (35%) zu nutzen, wird die-
ser Strahl mit einem Aluminiumspiegel durch eine 15 cm-Linse zuriick in den Kristall

gekoppelt. Die Gesamtverstarkungsleistung erhoht sich dadurch um etwa 12%.

Der Vorteil der Vielfachverstarkung gegeniiber regenerativen Verstarkern liegt in der
geringeren Materialmenge, die durchlaufen werden muss, um hohe Verstarkungsfakto-
ren zu erreichen. Die aufgepriagte Dispersion, besonders Phasen dritter und hoherer
Ordnung bleiben damit im Gegensatz zum regenerativen Verstirker gering, bei dem
sich nach 10 Umlaufen bereits 44 cm Ti:Saphir und ebensoviel Material der Pockels-
zelle akkumulieren. Allerdings ist die Extraktionseffizienz in der gezeigten Anordnung
des Vielfachverstiarkers durch den rdumlichen Versatz zwischen Pumpstrahl und zu
verstarkendem Puls auf Werte um 20% begrenzt [BDM98|. Nachteilig ist auch die
fehlende Resonatorkonfiguration, d.h. es ist mit wenigen Durchldaufen kaum spektra-
le Beeinflussung durch interne Fabry-Perot-Folien moglich. Ebenso tibernimmt der
Verstarker die Mode des eingekoppelten Strahls, die nach der Expansion rdumliche

und spektrale Inhomogenitaten aufweist.

Die gewdhlte Kette mit vorgeschalteter regenerativer und anschlielender Vielfach-
verstarkung zur Erhdhung der Leistung in den 3 W-Bereich erweist sich deshalb als

optimal.

In der letzten Stufe wird der Puls in einer parallele Gitteranordnung (mit einem
Einfallswinkel von 60° auf das erste Gitter und einem Gitterabstand von 60 cm) auf
32 fs und 1.4 mJ komprimiert. Die Abbildungen 2.22 und 2.23 geben einen Uberblick
iiber die wichtigsten Parameter wie Spektrum, Pulsdauer und Strahlprofil sowie den

gesamten Aufbau.

2.5.4 Frequenzkonversion

Die im Ti:Saphir-Verstarker erzeugten Wellenldngen sind als alleiniger spektro-
skopischer Frequenzbereich, insbesondere fiir resonante Anregung molekularer

Ubergénge in den durchgefithrten Experimenten nicht ausreichend. Héhere Photo-
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Abb. 2.22: Charakterisierung des verstirkten Pulses mit (a) SHG-Autokorrelation und
(b) mit SD-Korrelation. Die Entfaltung mit den entsprechenden Faktoren ergibt jeweils
Pulsbreiten von 32 fs. In (b) ist deutlich die resultierende Phase dritter Ordnung in
positive Zeitrichtung zu erkennen (Nachldufer bei 100 und 170 fs).
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Abb. 2.23: Gesamtes CPA-System im Uberblick.

nenenergien lassen sich z.B. durch nichtlineare Frequenzverdopplung in Kristallen oh-
ne Inversionssymmetrie erreichen. Physikalischer Hintergrund ist wieder die Nutzung
der nichtlinearen Polarisation zweiter Ordnung y® in Gleichung (2.2). Mathematisch
miissen fiir die Wandlung von zwei Photonen der fundamentalen Frequenz (A=800 nm)
in ein Photon der doppelten Frequenz (A=400 nm) gekoppelte Wellengleichungen fiir
die Ausbreitung in Materie gelost werden. Hier werden jedoch nur die wesentlichen

Ergebnisse der Frequenzwandlung ultrakurzer Laserpulse dargestellt.

Je hoher die nichtlineare Polarisation, umso héher ist im allgemeinen die Effizi-
enz oder Ausbeute der Frequenzwandlung. Fiir die bei den im Rahmen dieser Arbeit
durchgefithrten Experimenten bendtigten hohen Energien um 400 nm bietet sich als
Wandlungskristall 3-BaB,O4 (BBO) an, der von allen Kristallen die giinstigsten hier
benoétigten Eigenschaften besitzt: hohe Nichtlinearitdt, hohe Zerstérschwelle und ge-

ringe Absorption im erwiinschten Frequenzbereich um 400 und 800 nm.

Als problematisch erweist sich die Phasenanpassung bei der Konversion ultrakurzer,
breitbandiger Laserpulse, d.h. die Angleichung der Brechungsindizes fiir die fundamen-
tale und verdoppelte Frequenz zur effektiven Wandlung. Die resultierende Gruppen-
geschwindigkeits-Fehlanpassung zwischen beiden Frequenzen betragt fiir Typ-I-BBO

bei 800 nm etwa 200 fs/mm, d.h. die zeitliche Verzogerung zwischen beiden Pulsen
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unterschiedlicher Frequenz betrdgt nach 1 mm Materialweg bereits 200 fs. Da die fun-
damentale Wellenlédnge jedoch weiter gewandelt wird, &ndert sich das zeitliche Profil
der zweiten Harmonischen derart, dass ein anfangs kurzer Puls einen Ausldufer von
200 fs Lange erhélt. Wichtigste Randbedingung in der Wandlung ultrakurzer Laser-
pulse sind aus diesem Grund diinne Wandlungsmedien. Die verwendeten Kristalle sind
ausschlieBlich 100 pm oder diinner. Die BBO-Kristalle sind mit einem Schnittwinkel
von 29° fiir die Erzeugung der zweiten Harmonischen bei Typ-I-Phasenanpassung (ooe)
optimiert. Typ-I bedeutet, dass die beiden einfallenden Wellen parallel polarisiert sind,

wahrend die entstehende zweite Harmonische senkrecht dazu polarisiert ist.

Verbreiterungen durch Gruppengeschwindigkeits-Fehlanpassung liegen damit maxi-
mal in der Gréfenordnung von 10 bis 20 fs. Erreichen die Laserpulse grofle Bandbreiten
von 30 nm und mehr, sind nur noch sehr kurze Kristalle mit einer Lange von 100 um
und darunter in der Lage die Phasenanpassungsbedingungen fiir alle spektralen Kom-
ponenten des Laserpulses zu gewéhrleisten. Die Berechnung der Wandlungseffizienz fiir
verschiedene Kristalllangen in Abhangigkeit von der Wellenldange bei einem fiir 800 nm-
Fundamentalpuls optimierten Phasenanpassungswinkel (29? in BBO) illustriert Abbil-
dung 2.24. Deutlich ist die Einschniirung der zu 400 nm gewandelten Wellenldngen zu
sehen, die bei Kristalllangen iiber 1 mm erheblich sind und damit nicht zur Wandlung
spektral breiter Laserpulse geeignet sind. Die Wandlungsbreiten geben nur die Groflen-
ordnung der Effizienz wieder, da zur Simulation Literaturwerte verwendet werden und
die Gruppengeschwindigkeits-Fehlanpassung unberiicksichtigt bleibt. Erkennbar bleibt
aber, dass die Kristalle bei zu wandelnden Pulsdauern von unter 30 fs (d.h. AA=28

nm) nur noch Langen deutlich unterhalb 100 ym besitzen diirfen.

In Abbildung 2.25 ist der experimentelle Aufbau zur Frequenzverdopplung darge-
stellt. Um unterhalb der Zerstérschwelle des Kristalls zu bleiben und Nichtlinearitdten
héherer Ordnung zu vermeiden, wird keine fokussierende Anordnung in den Kristall
gewahlt, sondern ein kollimierter Strahl mit 1 mm Durchmesser zur Wandlung einge-
setzt. Im unteren Teil der Abbildung ist die gemessene Wandlung in Abhangigkeit von

der Pumpintensitat aufgetragen.

Abbildung 2.26 zeigt die wichtigsten Parameter der Frequenzkonversion. Die Puls-
dauer bei A = 400 nm betragt 29 fs bei einer Eingangspulsdauer von 38 fs (A=800
nm). Die Wandlungseffizienz betragt max. 45%, d.h. es wird eine Pulsenergie von 0.45
mJ erreicht. Die Verkiirzung des Pulses wird im wesentlichen nicht durch Wandlung

in die zweite Harmonische verursacht, die mit einem Faktor 1/v/2 skaliert und nur
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Abb. 2.24: Die Berechnung zeigt die spektrale SHG-Wandlungseffizienz in BBO fiir 800
nm Fundamentalwellenlinge fiir drei verschiedene Kristalldicken (10 pm, 100 pm und
1 mm). Dabei betrigt der optimale Phasenanpassungswinkel bei 800 nm in allen drei
Féllen 29°. Deutlich zu erkennen ist die starke Einschniirung des effizient gewandelten
Wellenldngenbereichs bei Kristallen um 1 mm Lédnge und dariiber.

im Bereich geringer Konversionseffizienzen giiltig ist. Im vorliegenden Fall fithren ei-
ne Vorkompensation tiber die Kompressionsgitter und spektrale Verbreiterung durch
Selbstphasenmodulation im Kristall zur Verkiirzung der Pulsdauer bei 400 nm. Das
Strahlprofil bei 400 nm weist eine groflere Ausdehnung in horizontale als in vertika-
le Richtung auf, da bei Wandlung mit grofler spektraler Breite die unterschiedlichen
Phasenanpassungen in diesen Achsen von Bedeutung sind. Eine Kompensation der

Profilverzerrung ist mit einem zylindrischen Spiegel zu erreichen.
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Abb. 2.25: Oben: Frequenzverdopplung in 100 pm BBO. Das Teleskop erhéht die
Leistungsdichte im Kristall, ohne die Zerstérschwelle zu erreichen oder Luft im Fo-
kus zu ionisieren. Der Abstand zwischen den beiden Teleskopspiegeln betridgt 82 cm.
Unten: gemessene SHG-Leistung bei A=400 nm in Abhdngigkeit der eingestrahlten
Grundwellenleistung.
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Abb. 2.26: (a) SD-FROG des frequenzverdoppelten Pulses in 100 ym BBO. (b) gemes-
senes (Punkte) und nach (a) berechnetes Spektrum (durchgezogen). Die spektrale Pha-
se zeigt einen resultierenden kubischen Verlauf. (¢) gemessene und nach (d) berechnete
SD-Korrelation. (d) zeigt den berechneten Pulsverlauf mit geringer nichtkonstanter

Phase, hauptsdchlich zweiter Ordnung.
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