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1 EINLEITUNG 1
1 Einleitung

Seit einigen Jahren werden theoretisch und experimentell die Moglichkeiten unter-
sucht, amplituden- bzw. phasenmodulierte Femtosekundenlaserpulse zur kontrol-
lierten Anregung von Molekiilen zu nutzen. Dabei wird eine geeignete kohérente
Uberlagerung stationdrer Zustéinde angestrebt, deren zeitliche Entwicklung durch
die Art des préaparierten Anfangszustandes mitbestimmt wird. Auf diese Weise soll-
te es zum Beispiel moglich sein, die Produkte einer photoinduzierten Dissoziation
zu beeinflussen bzw. zu kontrollieren.

Prinzipiell sind fiir derartige Anregungen nur Laserpulse geeignet, deren Strukturen
zeitliche Langen in dem Zeitbereich aufweisen, in dem auch die innermolekularen
Prozesse, wie z.B. Vibrationen, ablaufen, d.h. im Femtosekundenbereich. Die Pulse
miissen weiterhin eine der jeweiligen Aufgabenstellung angepafite zeitliche Struktu-
rierung aufweisen [1]. Um auch Anregungen unter Beteiligung der Elektronenhiille
eines Molekiils durchfithren zu konnen, sind Pulse im sichtbaren und im ultraviolet-
ten Spektralbereich notwendig.

Derzeit beschiéftigen sich verschiedene Arbeiten entweder mit der zeitlichen Modu-
lation von infraroten Femtosekundenpulsen [2, 3, 4, 5, 6] oder mit der Frequenz-
konversion solcher Femtosekundenpulse in den Bereich 189 — 200 nm [7, 8, 9] durch
Erzeugung der vierten Harmonischen. Das Hauptproblem der Ubertragung der Pul-
se in den UV-Bereich besteht darin, dafl die Konversion der fiir Femtosekundenpulse
notwendigen breiten Spektren mit den iiblichen Konversionsschemata nur sehr un-
effektiv erfolgen kann.

Durch die Nutzung eines neuartigen Konversionsschemas nach [10] bietet sich we-
gen der in ihm angewendeten spektral kompensierten Summenfrequenzmischung [11]
neben einer verhéltnisméfig hohen Konversionseffizienz auch die Moglichkeit einer
gleichzeitigen zeitlichen Strukturierung der generierten Pulse mittels Amplituden-
oder Phasenmodulation. Dazu muf§ der Konversionsaufbau allerdings um eine ent-
sprechende optische Komponente zur rdumlichen Lichtmodulation (spatial light mo-
dulator - SLM) erweitert werden.

Ziel dieser Arbeit ist somit die Realisierung und Charakterisierung eines Aufbaus zur
effektiven Erzeugung zeitlich modulierter Femtosekundenpulse bei 197 nm durch Fre-
quenzkonversion der von einem Titan-Saphirlasersystem erzeugten infraroten Femto-
sekundenpulse (etwa 100 fs) unter Verwendung des zu einem Pulsformer erweiterten
Konversionsschemas nach [10].

Die vorliegende Arbeit ist folgendermaflen strukturiert:
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Der Abschnitt 2 enthélt die Behandlungsgrundlagen der in der Arbeit angewende-
ten Prinzipien zur Strukturierung und Konversion von Laserpulsen. Anschliefend
folgt eine knappe Betrachtung von rdumlichen Effekten bei der Fokussierung und
spektralen Zerlegung kurzer Pulse.

Im Abschnitt 3 werden die Besonderheiten der zeitlichen Charakterisierung von
Femtosekundenpulsen im Bereich um 197 nm und mogliche Korrelationstechniken
zum Nachweis der Amplitudenmodulation diskutiert.

Eine ausfiihrliche Diskussion des oben erwihnten Konversionsschemas nach [10] und
ein Vergleich mit den in anderen Arbeiten genutzten Schemen wird im Abschnitt 4
vorgenommen. In diesem Abschnitt wird auch die Erweiterung des Konversionsauf-
baus zu einem Pulsformer und das in dem genutzten Lichtmodulator angewendete
Prinzip erldautert.

In den Abschnitten 5 und 6 werden zwei realisierte Aufbauvarianten charakterisiert
und die Ergebnisse diskutiert.

Einige theoretische Betrachtungen, eine Skizze des Versuchsaufbaus und einige fiir
die Arbeit relevante Materialdaten wurden in den Anhdngen A bis F beigefiigt.
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2 Grundlagen der Behandlung von Laserpulsen

2.1 Mathematische Beschreibung

In homogenen, isotropen Dielektrika ohne Strome und freie Ladungen wird das Ver-
halten von Licht durch die folgenden MAXWELLschen Gleichungen beschrieben:

. OB 5 oD
VXE = o VxH = v (2.1.1)
V-D = 0 V-B = 0

Sind die auftretenden Intensitéten so niedrig, dal die folgenden Materialgleichungen

—

D = e E B = ppo H (2.1.2)

giiltig sind, so spricht man von einem linearen Medium. Die in den Beziehungen
verwendeten Symbole haben die folgenden Bedeutungen:

—

E - elektrische Feldstirke, €o - Dielektrizitétskonstante des Vakuums,
B - magnetische Induktion, € - relative Dielektrizitédtskonstante,

Ij - dielektrische Verschiebung, po - Permeabilitat des Vakuums,

H - magnetische Feldstérke, i - relative Permeabilitdtskonstante

Die Gleichungen 2.1.1 und 2.1.2 lassen sich dann zu den Wellengleichungen

. 10E . 19H = 1 (2.1.3)
E-Ga =0 M-S =0 NG

zusammenfassen. Der Feldstarkeverlauf einer ebenen harmonischen Welle der Kreis-

frequenz w und mit einer ortsabhéingigen Amplitude E (z), die linear polarisiert ist
und sich mit der Zeit ¢ in z-Richtung ausbreitet,

E(z,t) = B(z) ™) 4 cc. mit k= — (2.1.4)
c

ist eine Losung der Wellengleichungen. Die Grofle ¢ wird als Phasengeschwindigkeit

der Welle und k als deren Wellenzahl bezeichnet. Unter c.c. ist immer die komplex

konjugierte Wiederholung des zuvorstehenden Terms zu verstehen. .

Da die Intensitit gleich dem Betrag des zeitlich gemittelten! POYNTINGvektors S

ist, ergibt sich aus dem POYNTINGschen Satz S = E x H fiir die Intensitéitsver-

I'Die Mittelungszeit sei dabei gro gegeniiber einem optischen Zyklus und klein gegeniiber den
Zeiten, in denen im jeweils betrachteten Vorgang eine wesentliche Anderung stattfinden kann [12].
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teilung I(2,t) = |< S(z,t) >| = eeoc|E (z,t) |>. Fiir viele Betrachtungen geniigt es,
die Intensitédt proportional dem Quadrat der elektrischen Feldstérke zu setzen.

Da eine additive Uberlagergng monochromatischer Wellen verschiedener Kreisfre-
quenzen w und Amplituden E (z,w) noch immer eine Losung der obigen Gleichungen
darstellt, ist auch jede Feldverteilung

1 [~ ,
E(z,t) = —/ E (z,w) e/* ) duy + c.c. (2.1.5)
0

2

eine Losung. Die Kenntnis eines zeitlichen Feldstérkeverlaufs E (¢) an einem Ort z
ist somit der Kenntnis der Amplituden und Phasen aller seiner FOURIERkompo-
nenten E (w) dort gleichwertig. Um die ridumliche und zeitliche Entwicklung eines
Laserpulses beschreiben zu kénnen, geniigt es somit, den Verlauf der Amplituden
und Phasen der einzelnen Frequenzkomponenten in dem Medium zu kennen. Die
Bestimmung der Phaseninformationen stellt sich im allgemeinen aber als sehr pro-
blematisch dar.

In einem nichtlinearen Medium bzw. beim Auftreten hoher Intensitéten ist aller-
dings nicht mehr von einer einfachen unabhéngigen Superposition der einzelnen
Frequenzkomponenten auszugehen, d.h., es sind auch Wechselwirkungen zwischen
den Frequenzkomponenten und die Generierung neuer Frequenzkomponenten, wie
zum Beispiel bei der sogenannten Selbstphasenmodulation, zu beriicksichtigen.

Allgemein 148t sich der zeitliche Verlauf eines Laserpulses an einem festen Ort z
auch mittels der reellen Einhiillenden Eg (¢) und des reellen Phasenverlaufs & (¢)
folgendermaflen formulieren:

E (t) = Eo (t) ¢ ®® 1 cc. (2.1.6)

Zur Beschreibung der meisten Effekte im Zusammenhang mit Laserpulsen geniigt
die Verwendung einer Einhiillenden, die z.B. einer Gauflverteilung

£

Eo* (t) ~ e = (2.1.7)
oder einer Sekans-Hyperbolikus-Verteilung

Eo? (t) ~ sech® (3) mit sech (r) = 2 (2.1.8)

T et 4 e %

entspricht, wobei 0.B.d.A. der Maximalwert der Einhiillenden zum Zeitpunkt ¢ = 0
am Ort z auftrete.
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Die Halbwertsbreite des Gaufipulses betrigt damit 7pwgy = 27\/@, die des
Sekans-Hyperbolikus-Pulses 7w g &~ 1.767.

Der zeitliche Phasenverlauf & (t) beschreibt die schnellen Feldstéirkeoszillationen
unter der Einhiillenden. Die Frequenz der Oszillationen kann sich mit der Zeit
verdndern. Ist dies der Fall, spricht man von einem frequenzmodulierten Laser-
puls. Die momentane oder auch instantane Kreisfrequenz entspricht der zeitlichen

Ableitung der Phase

do (t)
i (1) = ——— 2.1.9
i) = (2.1.9)
und 148t sich, ebenso wie die Phase, als Reihenentwicklung darstellen:
d(t) = i Low (0) tF = @ (0) + wot + Lyl (2.1.10)
prt k! 2 6
1
wit) = wot+bt+=ct®+... (2.1.11)

2

Die Koeffizienten lassen sich folgendermaflen interpretieren: wq ist die Tragerfre-
quenz des Pulses, b der lineare und ¢ der quadratische Chirpparameter usw.

Die Beziehungen zwischen der zeitlichen Linge und der spektralen Breite von fre-
quenzmodulierten Laserpulsen sowie die Effekte bei ihrer Ausbreitung in dispersiven
Medien und die Moglichkeiten des Streckens bzw. der Kompression von Laserpulsen
werden ausfiihrlich in der Literatur [12, 13, 14, 15] behandelt und sollen deshalb
nicht Gegenstand dieser Arbeit sein.

2.2 Amplitudenmodulation

Werden im Spektrum eines Laserpulses Phasen oder Amplituden von Frequenz-
komponenten variiert, so verdndert sich i.a. entsprechend 2.1.5 auch seine zeitliche
Struktur. Man bezeichnet die Anderung der Phasenstruktur des Spektrums als
Phasenmodulation, die Anderung des Amplitudenverlaufs als Amplitudenmodulati-
on. Wenn man die Modifikation des phasenbehafteten, d.h. komplexen, Spektrums
E (w) mittels einer komplexen Filterfunktion 7" (w) ausdriickt,

E (w) =T (w)E (w) (2.2.1)

so beinhalten die Betrdge |T (w)| die Amplitudenmodulation, die Argumente
arg (T' (w)) = arctan (Im (T (w)) /Re (T (w))) die Phasenmodulation.
Die Amplitudenmodulation hat gegeniiber der Phasenmodulation den Nachteil, dafl
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dabei meist die Intensitdt von Frequenzkomponenten verringert wird, da i.a. nur
passive Elemente mit |T (w) | < 1 realisierbar sind. In diesem Fall kann nur ein Teil
der anfénglichen Pulsenergie genutzt werden. Wenn das Spektrum aber in seiner
Form korrigiert werden soll, z.B. um unerwiischte Strukturen in diesem zu beseiti-
gen, ist dies nur mittels einer Amplitudenmodulation mdoglich.

F —
8 o 3
s g
¥
Fitertunition M) | [|[1[1111\/1/1/L/1T17ULT
0
v
|
-1 | =
F \ =
_ 3 ‘c‘ ‘ =
= I 3
M/V o ’
t [O)

Abbildung 2.2.1: Schema einer Amplitudenmodulation eines Pulses mit einer Modula-
tionsfunktion M (w)

In den Abbildungen 2.2.1 ist zur Verdeutlichung die Amplitudenmodulation eines
gauliformigen Pulses dargestellt. Das ebenfalls gaufiférmige Spektrum des Pulses
wird mit einer reellen Funktion M (w), die nur die Werte 0 oder 1 annimmt, mul-
tipliziert. Wird das sich ergebende Spektrum zuriicktransformiert, erhdlt man den
zeitlich modulierten Puls. Experimentell kann dies durch das Einbringen einer der
Filterfunktion M (w) entsprechenden amplitudenmodulierenden Streifenmaske in die
FOURIERebene des in Abb. 2.2.2 dargestellten Aufbaus realisiert werden. Bei Ver-
wendung einer Phasenmaske ist der Aufbau auch fiir die Phasenmodulation geeignet
2].

Nach dem FERMATschen Prinzip sind die optischen Wege der einzelnen spektralen
Komponenten im gezeigten Aufbau gleich lang [11], so daf fiir ideale, diinne Linsen,
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FOURIERebene .
Linse Linse

N

Gitter

7

Gitter

\q Streifenmaske J\J\
J\,

f f f f

Abbildung 2.2.2: Realisierung einer Amplitudenmodulation mittels einer der Filterfunk-
tion entsprechenden Streifenmaske in der FOURIERebene eines 4f-Aufbaus, wobei f die
Brennweite der genutzten Linsen ist.

ansonsten keine Phasenmodulation auftritt. Es zeigt sich, dafl dies bei entsprechen-
den Aufbauten mit Prismen, d.h. unter Verwendung dispersiver Medien, nicht der
Fall ist.

Bei theoretischen Betrachtungen ist zu beachten, daf} fiir die FOURIERtransforma-
tionen die Feldstéarkespektren und nicht die Intensitéatsspektren zu verwenden sind.

2.3 Frequenzkonversion

Mit Hilfe nichtlinearer optischer Kristalle ist es moglich, Laserstrahlung einer Fre-
quenz mit der einer anderen Frequenz zu mischen und Strahlung einer dritten Fre-
quenz zu erzeugen. Der Mischungsprozef3 dreier monochromatischer Wellen wird
als Dreiwellenmischung bezeichnet. Die Summen- und Differenzfrequenzerzeugung,
sowie die Frequenzverdopplung und die parametrische Verstirkung (OPA)? sind Spe-
zialfille der Dreiwellenmischung [12, 16]. Im folgenden wird der Begriff ‘Summen-
frequenzmischung’ durch die Bezeichnung SFM? abgekiirzt, ‘Differenzfrequenzerzeu-
gung’ durch die Bezeichnung DFG* und ‘Erzeugung der zweiten (,dritten,vierten)
Harmonischen’ durch die Bezeichnung SHG (THG, FHG)?.

Im Anhang A ist, ausgehend von den MAXWELLschen Gleichungen fiir ein in zwei-
ter Ordnung nichtlineares, anisotropes Medium, die Herleitung des Systems gekop-
pelter Differentialgleichungen A.0.4 umrissen, welches simtliche Wechselwirkungen
zwischen den drei Wellen und somit alle obengenannten Spezialfille der Dreiwel-

2optical parametric amplification

3sum frequency mixing

4difference frequency generation

Ssecond (third, fourth) harmonic generation
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lenmischung beschreibt. Fiir das Differentialgleichungssystem ist keine allgemeine
analytische Losung bekannt.

In Abb. 2.3.1 ist als Beispiel die numerisch ermittelte Losung des Differentialglei-
chungssystems fiir reale Randdaten einer SFM in einem dicken BBO-Kristall abge-
bildet. Ein Kristall gilt dann als dick, wenn seine Dicke in der Grofenordnung der
Weglange liegt, die die erzeugende Welle im Kristall zuriicklegen muf3, damit ihre
Intensitét infolge der Riickkonversion der erzeugten Welle wieder zunimmt. Diese
Lénge ist intensitédtsabhéngig.

104 I 14
— ] a}
E 6 0
; —
O s =
;‘5 —
D 4 |30) =
g I
= 2__&
0 T T T T T 0 T T T T T
0.0 0.5 1.0 15 2.0 25 3.0 -3 -2 -1 0 1 2
z [mm] Ak.L /21

Abbildung 2.3.1: Numerische Modellie- Abbildung 2.3.2: Typischer Konversi-
rung von A.0.4 fiir die kollineare SFM onseffizienzverlauf n (AkL) in der Nahe-
von w + 2w = 3w, w = 790nm in einem rung ungeschwéchter Fundamentalwel-
dicken BBO-Kristall fiir Phasenanpas- len

sung des Typs eoe mit der Orientierung

¢ =0° 6 =56.53,

Soll die Konversion von Pulsen exakt formuliert werden, so ist zu beachten, dafl
nun nicht mehr nur drei monochromatische Wellen, sondern die Spektren dreier
Pulse miteinander wechselwirken, weshalb zu dem System gekoppelter Integrodif-
ferentialgleichungen A.0.11 iiberzugehen ist. Die numerische Modellierung dieser
Gleichungen erfordert grofite Sorgfalt und einen erheblichen rechentechnischen Auf-
wand. Dewegen werden die Betrachtungen vorerst nur auf Effekte beschrankt, die
sich mittels der Superposition vieler unabhéngiger Dreiwellenmischungsprozefie hin-
reichend gut beschreiben lassen.

Wie ebenfalls im Anhang A dargestellt, gelangt man ausgehend vom Differential-
gleichungssystem fiir die Mischung dreier monochromatischer Wellen unter der An-
nahme ungeschwichter erzeugender Wellen%[16, 17] zu der Beziehung 7

Snon depleted fundamental wave approximation
"In der Beziehung A.0.10 sind die vollstindigen Vorfaktoren angegeben.
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I 1

n(AkL) = — ~ L%inc® [ =AkL (2.3.1)
I 1, 2

fiir die Konversionseffizienz einer Dreiwellenmischung. Dabei ist L die Kristalldicke

und

C3 C1 Co

Ak =23 (ﬂ + ﬁ) (2.3.2)

die Differenz der Wellenzahlen der erzeugten und der erzeugenden Wellen (siehe auch
Anhang A). Unter w; ...w3 sind die Kreisfrequenzen und unter ¢; ... c3 die Phasen-
geschwindigkeiten der beteiligten Wellen im Medium zu verstehen. Die Abhéngigkeit
von 2.3.1 vom Argument (AkL) ist in Abb. 2.3.2 dargestellt. Es ist offensicht-
lich, daf} die bestmogliche Frequenzkonversion bei Erfiillung der Phasenanpassungs-
bedingung |Ak| = 0 erfolgt.

Diese Aussage macht auch das in der Literatur oft verwendete Photonenbild [12, 16],
das auf der Anwendung des Energie- und des Impulserhaltungssatzes fiir die betei-
ligten Photonen beruht. Es gilt z.B. fiir die vollstéandige SFM zweier Photonen

hws — (hwy 4 hws) = 0 und A = hAk = h (/53 — (k1 + /52)) =0 . (233)

Der Vorteil dieses Bildes besteht in der anschaulichen Beschreibung der Verhéltnisse
fiir die nichtkollineare Mischung von Licht mittels Impuls- bzw. Wellenzahlvektoren,
was Abb. 2.3.3 veranschaulichen soll. Die Berechnung von Konversionseffizienzen
diirfte in diesem Modell aber recht schwierig sein.

Abbildung 2.3.3: Schematische Verhiltnisse bei einer nichtkollinearen SFM im Photo-
nenbild

Die Phasenanpassung wird experimentell meist durch die Ausnutzung der unter-
schiedlichen Phasengeschwindigkeiten der verschieden polarisierten Wellen in aniso-
tropen Kristallen erreicht (Doppelbrechung). Dabei gibt es verschiedene Méoglich-
keiten diese zu erreichen. In dieser Arbeit wurden nur zwei Varianten, die

ooe- und die eoe -
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Phasenanpassung angewendet. Im ersten Fall sind beide an einer SFM beteilig-
ten, erzeugenden Wellen bzw. bei einer SHG die Fundamentalwelle ordentlich
(ordinary— o) polarisiert und die erzeugte Welle aulerordentlich (extraordinary—
e). Im zweiten Fall der ooe-Anpassung sind die langerwellige der beiden erzeu-
genden Wellen und die erzeugte Welle auflerordentlich, die kurzwelligere erzeugende
Welle aber ordentlich polarisiert. Die Definitionen der Polarisationszustinde und
der die Kristallorientierung betreffenden Gréfien 6 und ¢ ist im Anhang F und spe-
ziell mit der Abbildung F.2.1 gegeben. Die genutzten und alle anderen moglichen
Phasenanpassungsschemata und die Wege der Berechnung der zur Phasenanpas-
sung notwendigen Kristallorientierung werden sehr ausfiihrlich in der Literatur, z.B.
in [16], behandelt. Sie werden deshalb hier nicht noch einmal dargestellt und als
bekannt vorausgesetzt.

Es ist zu beachten, dal nur die vollstdndige Theorie Aussagen iiber die Abhéangigkeit
der Konversionseffizienz von dem Winkel ¢ (Rotationswinkel des Indexellipsoiden)
bei einachsigen Kristallen wie BBO macht. Bei diesen Kristallen bleibt zwar mit
verdndertem ¢ die Phasenanpassung erhalten, doch da dieser Winkel in die nichtli-
nearen Kopplungskoeffizienten eingeht, dndert sich die Konversionseffizienz wesent-
lich, wie in Abb. 2.3.4 zu erkennen ist. Dies sollte bei der Auswahl und Justage von
Kristallen unbedingt beriicksichtigt werden. Die wesentliche Struktur der Kurve in
Abb. 2.3.4 ist, da Intensitdten betrachtet werden, im wesentlichen durch das Qua-
drat des cos (3¢)-Terms in der Beziehung fiir den effektiven Kopplungskoeffizienten
F.2.4 fiir den eoe-Fall bestimmt, weshalb eine sechszéhlige Symmetrie vorliegt. In
[7] wurden dhnliche Betrachtungen, allerdings fiir ein ooe-Phasenanpassungsschema,
gemacht, die, wegen der dort vorliegenden (1 — sin (3¢))°-Abhingigkeit, zur Wahl
eines Kristalls mit ¢ = 90° fiihrten. Bei genauerer Untersuchung der Zusam-
menhénge fiir eine bestimmte Kristalldicke zeigt sich aber, dal bei Winkeln, fiir
die die effektive Nichtlinearitdt d.;y maximal wird, nicht unbedingt auch ein maxi-
maler Konversionswirkungsgrad erreicht werden muf}; was Abb. 2.3.4 ebenfalls zeigt.
Die Ursache dafiir kann bei Betrachtung von Abb. 2.3.1, d.h. der sich bei einer eoe-
SEM ergebenden Intensitdatsverlaufe, verstanden werden. Ab einer bestimmten, von
der Grose der Nichtlinearitdt abhédngenden Kristalldicke nimmt die Intensitit der
erzeugten Welle wieder ab. Deshalb ist es mdglich eine Kristalldicke zu wéhlen, bei
der die erzeugte Welle fiir den ¢-Winkeln maximaler effektiver Nichtlinearitét schon
abnimmt, wihrend sie bei anderen ¢-Winkel noch anwéchst.

In der Naherung ungeschwéchter Fundamentalwellen wéchst die Konversionseffizi-
enz entsprechend 2.3.1 quadratisch mit der Lange des verwendeten Kristalls an. Die
vollstdndige Theorie liefert aber Grenzwerte fiir die Kristalldicken, wie anhand des
Beispiels Abb. 2.3.1 erkennbar ist, ab denen sich die Intensitéten, dhnlich den Ampli-
tuden gekoppelter Pendel, nur noch periodisch dndern bzw. infolge der Absorption



2 GRUNDLAGEN DER BEHANDLUNG VON LASERPULSEN 11

120 ' ’ 60
0,15

0,10
150 30

0,05

, 0,00

0,01

0,06
{1 210 330
0,11

/
0,16 | 240 ' v 300
270

Abbildung 2.3.4: Theoretischer Konversionswirkungsgrad n’' = I3/(1; + I3) der in Abb.
2.3.1 beschriebenen SFM w + 2w = 3w vom Typ eoe in Abhangigkeit vom Winkel ¢
unter Beriicksichtigung der Schwachung der erzeugenden Wellen in einem 2mm dicken
BBO-Kristall

abnehmen.

Die Beziehung 2.3.1 gestattet auch die Aussage, daf3 die Breite des spektralen Be-
reichs, in dem die Konversion erfolgt, umgekehrt proportional der Kristallange ist.
Das Produkt der spektralen Halbwertsbreite der Pulse nach der Konversion mit der
Dicke des verwendeten Kristalls wird als spektrale Akzeptanz (SA) bezeichnet [18],
und kann zur Berechnung der bei anderen Kristalldicken zu erwartenden spektralen
Breiten verwendet werden.

Werden z.B. 197 nm-Pulse durch Frequenzkonversion in einem 1mm dicken BBO-
Kristall mittels einer kollinearen SFM (790nm)~! + (265nm)~! = (197nm)~! er-
zeugt, so betragt die maximale spektrale Breite infolge der grofien Kristalldicke und
der geringen spektralen Akzeptanz hochstens® 0.05 nm, wodurch ihre Linge > 1ps
ist. Die relativ geringe spektrale Akzeptanz hat ihre Ursache in der hohen Dispersion
des BBOs im UV-Bereich. Die Wellenldangenabhéngigkeit der spektralen Akzeptan-
zen dreier fiir die Frequenzverdopplung oft genutzter Kristallarten ist zum Vergleich
in Abb. 2.3.5 dargestellt.

Das bedeutet, dafl zur Konversion von Laserpulsen im Subpikosekundenbereich mit

8bei Verwendung der Dispersionsrelation nach KATO, die aber eigentlich nur bis 212 nm giiltig
sein soll, siehe auch im Abschnitt F.2
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Abbildung 2.3.5: Spektrale Akzeptanzen fiir die Frequenzverdopplung in ADP, KDP
und BBO [18]

den {iiblichen, kollinearen Phasenanpassungsschemata nur kurze Kristalle < 1 mm
geeignet sind, die aber nur geringe Konversionseffizienzen bieten (Abb. 2.3.6 a).

Um gleichzeitig einen grofien akzeptierten Spektralbereich und eine hohe Konversions-
effizienz zu erzielen, bietet sich die in [11] vorgestellte Methode der spektral kompen-
sierten Summenfrequenzmischung an, die bei gleicher Kristalldicke eine gegeniiber
der kollinearen Summenfrequenzmischung mindestens verzehnfachte spektrale Brei-
te gewéhren soll (Abb. 2.3.6 ¢, Abb. 2.3.11). Dies wird dadurch erzielt, daf} alle
spektralen Komponenten moglichst genau unter dem speziell fiir ihre Phasenanpas-
sung notwendigen Einfallswinkel auf den Kristall treffen. Somit besteht das Pro-
blem darin, fiir ein bestimmtes Konversionsschema das benotigte Winkelspektrum
der spektralen Komponenten zu berechnen und durch einen geeigneten optischen
Aufbau, z.B. durch Gitter oder Prismen, moglichst gut anzunéhern.

In Abb. 2.3.7 sind fiir verschiedene 6-Winkel eines BBO-Kristalls bzgl. der einfal-
lenden dritten Harmonischen bei einer SEFM w + 3w = 4w die exakten Phasenanpas-
sungskurven® fiir das Fundamentalenspektrum angegeben. Die horizontalen Linien
markieren den in dieser Arbeit bei einer entsprechenden SFM tatséchlich anzupas-
senden Spektralbereich. Die Abb. 2.3.8 zeigt ein an eine der Kurven angenéhertes,
lineares Winkelspektrum, welches in den verwendeten Grenzen sehr gut einem von
einem Gitter erzeugten Spektrum entspricht.

9allerdings ohne Beriicksichtigung der wellenlingenabhingigen Brechung an der Frontfliche des
Kristalls
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Abbildung 2.3.6: Schematische Verhiltnisse bei der Pulskonversion durch eine kolli-
neare SFM in einem diinnen a) und einem dicken Kristall b) sowie bei der spektral
kompensierten SFM c¢)

Wie anhand Abb. 2.3.9 und Abb. 2.3.10 zu erkennen ist, nimmt die Ableitung
einer solchen Phasenanpassungskurve, jetzt allerdings x (), mit zunehmender Wel-
lenléinge ab, und auch die Kriimmung verringert sich, was eine bessere Annéhe-
rung der Kurve durch eine Gerade ermdoglicht. Bei nochmaliger Betrachtung von
Abb. 2.3.7 zeigt sich damit, dal durch die Orientierung des Kristalls unter grofie-
ren #-Winkeln bzgl. der dritten Harmonischen zwar auch gréfere Einfallswinkel der
Fundamentalenkomponenten nétig sind, aber auch eine bessere Anpassung und die
Verwendung kleinerer Winkeldispersionen méglich wird. Allerdings verkleinern sich
die effektiven Akzeptanzbreiten in dem betrachteten Winkelbereich dadurch nicht
wesentlich. Zu grofle Winkel zwischen den Fundamentalenkomponenten und der
dritten Harmonischen sind u.a. wegen der damit verbundenen verringerten raumli-
chen Uberlappung eher ungiinstig. Deswegen wurde fiir die in dieser Arbeit reali-
sierte spektral kompensierte SFM eine solche #-Orientierung des Kristalls gewéhlt,
bei der die das kurzwellige Ende des Fundamentalenspektrums bildende spektrale
Komponente mit der dritten Harmonischen kollinear ist.

Die sich in diesem Fall fiir einen 1.5 mm dicken BBO-Kristalls ergebende spektrale
Akzeptanzkurve (Abb. 2.3.11) ist mit einer Halbwertsbreite von 3.5 nm im Vergleich
zu derjenigen der unkompensierten SFM etwa um den Faktor 23 breiter.

Wie oben angesprochen, kann die Konversion und die Propagation von Laserpul-
sen in Kristallen iiber die angegebenen Differentialgleichungen exakt beschrieben
werden. Es ist aber auch eine vereinfachte Behandlung wie folgt moglich:

Wird angenommen, daf} fiir das Pulsldnge-Bandbreitenprodukt der betrachteten La-
serpulse

T - Awpys = const. (2.3.4)

gilt [12, 14] und die spektrale Akzeptanz des Kristalls so klein ist, daf sie die spektra-
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Abbildung 2.3.8: Anndherung der Pha-
senanpassungskurve fiir § = 67.181°
durch ein Winkelspektrum Agpproq (K) =
A+ D -k mit Ay = 786nm und D =
5.525 mRad/nm

le Breite des generierten Pulses Aw)p,,;, und damit seine zeitliche Lénge 7" mafigeblich

bestimmt, d.h.

~ / /
Awgristall ~ AwPuls < Awpys und 7 > T,

so ergibt sich mittels der aus 2.3.1 folgenden Beziechung

dk
L. ( ) -Ameta”) = const.

dw

(2.3.5)

z.B. fiir einen ooe-Prozef eine Verbreiterung des Pulses von [18]

At =71 ~ L-(

dn, _ dn,
d\ d\

(2.3.6)

Da der erzeugende und der erzeugte Puls verschiedene Gruppengeschwindigkeiten

vg (wo) = (%) R

=c d_n w+n -
N dw

wo

(2.3.7)

wo
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Abbildung 2.3.9:  Erste Ableitung

der Phasenanpassungskurve x (\) bzw.

Wellenléngenabhéngigkeit der fiir ei-

ne spektral kompensierte Anpassung

benotigten Winkeldispersion D

~

6=67.18°

d*c/d)? [mRad/nm’]
[¢;]

10 | 6=69.50°

760 770 780 790 800 810 820 830

A [nm]
Abbildung 2.3.10: Zweite Ableitung der
Phasenanpassungskurve « (), die ein
MafB fiir AnpaBbarkeit durch ein linea-
res Winkelspektrum ist. Bei einem
Wert von 0 (keine Kriimmung) wére die

spektrale Akzeptanzbreite maximal.

besitzen, wiirde z.B. ein iiber einen ooe-SHG-Prozef§ produzierter Puls dem erzeu-
genden Puls, auch im Fall der Anpassung der Phasengeschwindigkeiten, hinterher-
hinken'®, was zu einer Verbreiterung des erzeugten Pulses von

At ~ L (vgh, —vgl) ~ L(dn,/d\ — dn./dX) (2.3.8)
fithren wiirde. Dieser Effekt soll nach [9] bei Pulsldngen unterhalb 150 fs auch schon
bei diinnen Kristallen nicht zu vernachlissigen sein. In [18] wird eine mogliche Kom-
pensationsmethode mittels Pulsfrontverkippung durch Prismen und Anwendung ei-
ner nichtkollinearen Phasenanpassung erwéihnt, die aber wiederum andere storende
Effekte und die Einfithrung einer zusétzlichen Frequenzmodulation (chirp) in den
generierten Puls nach sich zieht.

Welcher der beiden Effekte sich stdarker auswirkt, hdngt von dem Verhéltnis der
Dicke des verwendeten Kristalls zu der Lénge des zu konvertierenden Pulses ab.
Werden zum Beispiel 100 fs lange 800 nm-Pulse in einem LBO-Kristall von 1.5mm
frequenzverdoppelt, so zeigt sich, daf die erzeugten 400 nm-Pulse auf Grund der ein-
geschrankten spektralen Akzeptanz des Kristalls eine Lénge von etwa 380 fs hétten,
die Verldngerung der Pulse auf Grund der unterschiedlichen Gruppengeschwindig-
keiten aber nur etwa 190 fs betrégt.

Wichtig ist aber, daf§ die Beziehungen 2.3.6 und 2.3.7 iibereinstimmen und damit

10dieser Effekt wird auch als zeitlicher walk-off bezeichnet
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Abbildung 2.3.11: Vergleich der Akzeptanzkurven fiir die entsprechend Abb. 2.3.8 mit
Aapproz (1) spektral kompensierte SFM (gestrichelt) und eine unkompensierte, kollineare
SFM (durchgezogen) bei einer SFM 790nm~' + 263.5nm™' = 197nm™! in einem
1.5 mm dicken BBO-Kristall.

beide Verbreiterungensarten von der Differenz der Dispersionen des Kristallmateri-
als fiir die Wellenlingen des erzeugenden und des erzeugten Pulses abhingen [18].

Die bei der Propagation eines Laserpulses durch ein Medium infolge der Gruppenge-
schwindigkeitsdispersion (GVD!) auftretende Pulsverbreiterung ist nach [18] in den
meisten Verdopplerkristallen fiir Pulse bis hinab zu 30 fs vernachléssighar. Da die
Dispersionen aber mit abnehmender Wellenldnge stark zunehmen, ist die M&glich-
keit der Verbreiterung von Pulse bei der vierten Harmonischen durch diesen Effekt,
besonders in den im Vergleich zu den Kristalldicken langen Glaswegen, in Betracht
zu ziehen. Eine solche Pulsverbreiterung sollte sich aber mittels geeigneter Kom-

pressoren kompensieren lassen [18].

Die wichtigsten Aussagen dieses Abschnitts sind:

o 1 wird mazximal bei Erfillung der Phasenanpassungsbedingung Ak = 0.

e 1 kann auch bei einachsigen Kristallen von der ¢-Orientierung des Kristalls
(Rotationswinkel des Indezellipsoiden) abhdngen.

o Im Falle ungeschwichter Fundamentalwellen gilt n ~ L>.

Heroup velocity dispersion
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o [Im Falle geschwdchter Fundamentalwellen gibt es eine Kristalldicke, bei der n
maximal wird.

o Fiir die spektrale Akzeptanz eines Kristalls gilt Aw ~ L1,

e Durch Anwendung der spektral kompensierten SFM lafst sich die spektrale Ak-
zeptanzbreite gegentiber der iiblichen SEM mehr als verzehnfachen.

e Die spektral kompensierte SFM lifst sich durch eine Vielzahl von Kombinatio-
nen von Kristallorientierungen, Finfallswinkeln und Winkeldispersionen rea-
lisieren, wobei sich die spektrale Akzeptanzbreite nicht wesentlich dndert.

o Fine grofie Differenz zwischen den Dispersionen des Kristallmaterials bei den
Wellenlingen des erzeugenden und des erzeugten Pulses fiihrt zu einer Ver-
breiterung des generierten Pulses.

o Die Verbreiterung der Pulse bei der reinen Propagation durch die Kristalle
infolge der Gruppengeschwindigkeitsdispersion kann im Bereich der vierten
Harmonischen auch schon oberhalb von 30fs nicht zu vernachldssigen sein.
Tritt eine solche Verbreiterung auf, sollte sie aber kompensierbar sein.

2.4 Pulsfrontverkippungen und -verkriimmungen

Entsprechend den Ausfithrungen in [19] ergibt sich beim Durchgang kurzer Pulse
durch ein beliebiges winkeldispersives Element immer eine Pulsfrontverkippung von

tany = 5\%, (2.4.1)
wobei A die mittlere Wellenlénge, % die Winkeldispersion und v der Verkippungs-

winkel der Pulsfront gegen die Phasenfront ist. Zur Veranschaulichung sind in Abb.
2.4.1 die Verhéltnisse beim Durchgang durch ein Prisma dargestellt.

Aus der Beziehung 2.4.1 folgt, dafl ein optisches System, das keine effektive Win-
keldispersion besitzt, d.h. in dem alle in ihm auftretenden Winkeldispersionen noch
vor dem Ausgang des Systems wieder kompensiert werden, auch keine effektive Puls-
frontverkippung verursacht. Dafl heifit, ein Strahl, der durch ein winkeldispersives
Element in ein Winkelspektrum aufgespalten und anschlieBend durch ein zweites,
entsprechend angepafites winkeldispersives Element wieder kollimiert wird, erleidet
keine effektive Pulsfrontverkippung.
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Phasenfront

Abbildung 2.4.1: Pulsfrontverkippung an einem Prisma mit der Ablenkung (3

Bei einer spektral kompensierten SFM werden zwar die Winkeldispersion und die
mittlere Wellenléinge geéndert, doch wird unter der Voraussetzung der Allgemeingiiltig-
keit der Beziehung 2.4.1 im Anhang B gezeigt, dafl dabei die Pulsfrontverkippung
erhalten bleibt.

Ein viel problematischerer Effekt tritt beim Durchgang kurzer Pulse durch eine
Linse auf. Entsprechend dem FERMATSschen Prinzip legen zwar alle Strahlantei-
le in der gleichen Zeit den gleichen optischen Weg zuriick, doch kann der Anteil
des dabei zuiickgelegten Glasweges fiir die sich durch verschiedene Regionen der
Linse ausbreitenden Strahlanteile unterschiedlich grof§ sein. Da im Glas i.a. eine
gegeniiber dem umgebenden Medium niedrigere Gruppengeschwindigkeit herrscht,
bewirkt dies eine ortsabhéngige zeitliche Verzégerung der Pulsfront gegeniiber der
Phasenfront. Dieser Effekt wird als Pulsfrontverkriimmung bezeichnet. Er kann

) i
S |
J Y

Phasenfront

f(3)

Abbildung 2.4.2: Pulsfrontverkriimmung an einer Linse

bewirken, dafl im Fokus iiber einen sehr langen Zeitraum Pulsanteile eintreffen, die
aus verschiedenen rdumlichen Strahlanteilen stammen.
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Dieser Zeitraum kann nach [20] fir 100 fs lange UV-Pulse bei Verwendung einer
Quarzlinse ohne weiteres 5 ps betragen.

Die zeitliche Verzogerung der Pulsfront eines Strahlanteils gegeniiber der Phasen-
front entsprechend der Abb. 2.4.2 ist nach [20] gegeben durch

a%—aQ)\ af
2 f& " dA|,

AT (a) = (2.4.2)
wobei 2ag der Linsendurchmesser, a der Abstand des betrachteten einfallenden
Strahles zur optischen Achse, fy die Brennweite bei der Zentralwellenlédnge A, % die
sogenannte longitudinale chromatische Aberration, d.h. die Anderung der Brenn-
weite der Linse mit der Wellenléinge, und ¢ die Lichtgeschwindigkeit ist. Man kann
den Sachverhalt auch dahingehend interpretieren, dafl die verschiedenen spektralen
Anteile in verschiedenen Brennpunkten fokussiert werden, was den Puls dort jeweils
zeitlich gestreckt erscheinen lafit. Es ist sofort zu erkennen, dafl das Problem durch
den Einsatz von Achromaten gelost bzw. gemildert wiirde, da diese keine longitudi-
nale chromatische Aberration haben sollten. Leider standen fiir diese Arbeit keine
Achromaten fiir den Bereich unterhalb von 200 nm zur Verfiigung. Die Herstellung
von Achromaten ist wegen der unterhalb des sichtbaren Spektralbereichs mit der
Wellenlénge stark abnehmenden Zahl verfiigbarer Linsenmaterialien sehr problema-
tisch. Speziell fiir den Bereich unterhalb 200 nm beschrénkt sich die Auswahl im
wesentlichen auf sehr reine Quarzglaser, CaFy, MgF,; und LiF. Das Problem 148t
sich aber durch die Verwendung von Hohlspiegeln umgehen, da diese keine chroma-
tischen Fehler aufweisen.

Die Hauptaussagen dieses Abschnitts sind:

o Werden die mittels zweier winkeldispersiver Elemente erzeugten Winkeldisper-
stonen aneinander angepafSt, so wird auch die Pulsfrontverkippung wieder kom-
pensiert.

e Bei einer spektral kompensierten SFM bleibt eine gegebene Pulsfrontverkippung
erhalten.

o Im Fokus einer einfachen Sammellinse kann ein fs-Puls infolge der Pulsfront-
verkriimmung wesentlich verldngert erscheinen.

e Die Pulsfrontverkriimmung ldst sich durch den FEinsatz von Achromaten we-
sentlich verringern.

o Stehen diese nicht zur Verfiigung, wie z.B. bei 197nm, so mufS auf Hohlspiegel
zuriickgegriffen werden.
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3 Zeitliche Charakterisierung von Laserpulsen bei
197 nm

Werden die Spektren von Laserpulsen aufgenommen, so lassen sich wegen der i.a.
unbekannten Phasen der spektralen Komponenten nur sehr wenige Aussagen iiber
den zeitlichen Verlauf der Pulse machen. Meist wird nur die Breite des Spektrums
dazu verwendet, die kiirzeste theoretisch mogliche Pulsdauer zu berechnen. Sollen
mehr Informationen {iber den Puls gewonnen werden, so miissen Korrelationstech-
niken bis hin zur in [21] vorgestellten Dreifachkorrelation'? oder Kombinationen sol-
cher Techniken mit der Vermessung von Spektren, wie z.B. beim FROG!3-Schema
[14], angewendet werden, welches nicht nur Aussagen iiber den zeitlichen Ampli-
tudenverlauf, sonder auch iiber den Phasenverlauf zuldfit. Da die Grundlagen der
Pulsvermessung in der Literatur [13, 14, 22], ausfiihrlich diskutiert werden und die
Darstellung der Sachverhalte einen zu grofien Umfang beanspruchen wiirde, wird
hier darauf verzichtet. An gegebener Stelle wird aber auf Details, wie z.B. auf die
Unterschiede bei der Nutzung von Effekten zweiten oder dritten Ordnung,'* einge-
gangen.

Die bei langerwelligen Laserpulsen iiblichen Korrelationsverfahren, die auf der Er-
zeugung hoherer Harmonischer in nichtlinearen Kristallen basieren, sind fiir Laser-
pulse unterhalb von etwa 400 nm wegen der i.a. unterhalb von 200 nm stark einset-
zenden Absorption bzw. wegen der nicht mehr realisierbaren Phasenanpassung nicht
mehr anwendbar. Erlduterungen zur Problematik der Phasenanpassung in diesem
Bereich sind in Abschnitt 4.1 enthalten.

Im folgenden soll unter der Bezeichnung ’Ultraviolett’ (UV) der Bereich unterhalb
200 nm und unter 'nahem UV’ der Bereich zwischen 200 nm und 400 nm verstanden
werden.

Fiir die Charakterisierung des zeitlichen Verlaufs kurzer UV-Pulse bei 193 nm in den
Pulslingen- und Energiebereichen, die in dieser Arbeit betrachtet werden sollen,
sind aber mehrere Autokorrelationstechniken und Korrelationstechniken bekannt,
die z.T. erst vor kurzem durch die Entwicklung neuartiger Halbleiterdetektoren
und Diinnschichtbauelemente, wie Polarisatoren mit hohem Kontrastverhéltnis fiir
193 nm, realisierbar wurden.

Die fiir diese Arbeit geeignetesten Verfahren sind:

2Tyiple Correlation
BBFROG Frequency Resolved Optical Gating
Uhzw. x)- und y®)-Effekt [14]
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e Korrelation der UV-Pulse mit fs-Fundamentalenpulsen tiber Differenzfrequenzer-
zeugung [7, 8, 9]

o Autokorrelation der UV-Pulse tiiber 2-Photonenleitfihigkeitsinderung in Pho-
todioden mit groffer Bandliicke [23]

e Korrelation der UV-Pulse mit fs-Fundamentalenpulsen in einem KERRschal-
ter [14, 15]

Weiterhin sind der sogenannte Plasmaschalter, die 2-Photonenionisation [24] und die
Fluoreszenz des BaFy [25] Prinzipien bzw. Effekte, mit deren Hilfe eine Korrelation
von UV-Pulsen moglich sein sollte. Die darauf basierenden Mefimethoden wiren
aber mit einem hoheren experimentellen Aufwand oder einem erhohten Bedarf an
UV-Pulsenergien verbunden.

Die oben erwihnte Differenzfrequenzerzeugung (Abb. 3.0.3) ist als die Umkehrung
der Summenfrequenzerzeugung (SFM) anzusehen, weshalb die im vorhergehenden
Kapitel fiir die spektrale Akzeptanz eines Kristalls angegebenen Beziehungen auch
hierfiir giiltig sind. Das bedeutet, daf§ zur Vermessung kurzer Pulse nur diinne Kri-
stalle geeignet sind, die allerdings wegen der geringen Konversionseffizienzen auch
nur entsprechend kleine Signale erwarten lassen.

Nach [7] und entsprechend den Uberlegungen in Abschnitt 2.3 wire eine Differenz-
frequenzerzeugung z.B. mit Pulsen der dritten Harmonischen wegen des geringeren
zeitlichen walk-offs zwischen den dann spektral enger benachbart liegenden Pulsen
glinstiger. Da aber die zeitliche Auflosung des Mefiverfahrens entscheidend von der
Kiirze der Pumppulse abhéngt, wird trotzdem meist auf die Fundamentale zur Dif-
ferenzfrequenzerzeugung zuriickgegriffen.

Detektor mit
Interferenzﬁlter fir 3

Quarz-
prlsma
w0 \
®
/ \ G(r)

Delay I BBO-Kristall
6=66.8° mit
@=790nm

Abbildung 3.0.3: Schema der Korrelation der UV-Pulse mit den Fundamentalenpulsen
iber Differenzfrequenzerzeugung (DFG) und Gewinnung des Korrelationssignals G (7)

Neben dem relativ geringen experimentellen Aufwand hat die Methode den Vorteil,
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daf der zu vermessende UV-Puls mit dem zur Differenzfrequenzerzeugung notwendi-
gen, kiirzeren IR-Puls quasi abgetastet wird, da fiir kleine Intensitdten nach 2.3.1 das
Korrelationssignal nahezu linear von der UV-Intensitit abhingt!®. Dadurch kann,
abgesehen von einer Faltung mit der Pulsform des Pumppulses, der echte zeitliche
Intensitétsverlauf des UV-Pulses gewonnen werden, auch wenn dieser asymmetrisch
ist. Sind die UV-Pulse allerdings so kurz, daf§ die Pulsbreite des Pumppulses merk-
lich zur Breite der entsprechend Abb. 3.0.3 gewonnenen Korrelationsfunktion

o0

G (r) = / T () L (t — 7) dt (3.0.3)

—00

beitréigt, so kann diese durch Anwendung des Faltungstheorems [12] entfaltet wer-
den, wenn mindestens einer der beteiligten Pulse eine symmetrische Struktur auf-
weist. Nur in diesem Fall besitzt namlich die Korrelationsfunktion die Struktur einer
wirklichen Faltung, fiir die das Theorem giiltig ist. Es gilt dann:

G (w) = Iy (w) .~iw (w) (3.0.4)
I, (t)=F! (%) (3.0.5)

Fiir diese Berechnung muf allerdings der zeitliche Verlauf des Fundamentalenpulses
bzw. dessen FOURIERtransformierte bekannt sein. Bei bekanntermaflen bandbrei-
tenlimitierten Pulsen konnte dazu auch direkt das Spektrum des Pulses, natiirlich
nur relativ zu der Tragerfrequenz, zur Berechnung verwendet werden.

Bei der ebenfalls oben erwdhnten Autokorrelation tiber 2-Photonenleitfihigkeitsdnde-
rung in Photodioden mit grofler Bandliicke kénnen dagegen nur symmetrische Auto-
korrelationsfunktionen des Pulses aufgenommen werden, da hier, wie bei den konven-
tionellen Autokorrelationsmethoden iiber die Erzeugung der zweiten Harmonischen,
ein Effekt zweiter Ordnung genutzt wird. Es koénnen somit keine Informationen
iiber eventuelle Assymmetrien der zu vermessenden Pulse gewonnen werden. Der
Vorteil dieses Verfahrens besteht darin, dafl entsprechende Korrelatoraufbauten fiir
den sichtbaren Spektralbereich durch einfaches Austauschen der Photodioden fiir
den UV-Betrieb umgeriistet werden koénnen.

Es ist auch moglich, vorhandene Korrelatoren mit KERRschaltern durch einen Aus-
tausch der Polarisatoren und Detektoren auf den Betrieb im Bereich von 197 nm
umzuriisten. Da es sich bei dem genutzten Effekt um einen Effekt dritter Ordnung
handelt, konnen auch mit diesen Aufbauten Informationen iiber Assymmetrien im

Bsiehe auch in [12], Abschnitt Parametric Amplification and Oscillation
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Verlauf der UV-Pulse erhalten werden [14], doch ist der experimentelle Aufwand
hoher als bei den anderen erlduterten Methoden. Das Prinzip der KERRschalter
besteht darin, dafl der Polarisationszustand der UV-Pulse mittels einer durch einen
intensitétsstarken Pumppuls induzierten Doppelbrechung geéndert wird. Dazu wird
die Polarisationsebene des linear polarisierten Pumppulses unter 45° bzgl. des eben-
falls linear polarisierten UV-Pulses orientiert, so dal die induzierte Brechzahldnde-
rung An = ny-Ip nur auf die zum Pumppuls parallele UV-Komponente wirkt. Dabei
ist Ip die Intensitdt des Pumppulses und ns der sogenannte nichtlineare Brechungs-
index [14]. Problematisch ist dabei, da8 zur Analyse des Polarisationszustandes der
UV-Pulse, wegen geringen Zahl der unterhalb 200nm einsetzbaren Materialien, nicht
ohne weiteres auf hochwertige Polarisatoren, wie GLAN-Laserprismen, die z.B. bei
248 nm noch verwendbar wéren, zuriickgegriffen werden kann. Entsprechende Pris-
men fiir 197nm miifften entsprechend den Aussagen eines Herstellers solcher Optiken
z.B. in MgF; oder gar in BBO ausgefiihrt werden und dementsprechend teuer. Einen
Ausweg bilden in den letzten Jahren entwickelte Diinnschichtpolarisatoren, die al-
lerdings ein geringeres Kontrastverhiltnis bieten, was sich aber durch Verwendung
einer Folge solcher Polarisatoren kompensieren lassen sollte.
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4 Prinzip der Erzeugung modulierter fs-Pulse bei
197 nm

4.1 Schema fiir die effiziente Erzeugung kurzer Laserpulse
im Bereich von 204 bis 186 nm

Seit etwa 1992 wurden in der Literatur verschiedene Aufbauten zur Erzeugung kurzer
UV-Pulse im 193nm-Bereich mittels Frequenzkonversion in BBO vorgestellt [7, 8,
9, 11]. Abgesehen von Systemen mit zwei oder mehr Laserquellen [11], bei denen
wegen der unvermeidlichen Synchronisierungsprobleme nur ein Femtosekundenpuls
mit einem Nanosekundenpuls kombiniert werden kann, basieren alle diese Systeme
auf einer schrittweisen Frequenzkonversion von Femtosekundenpulsen aus Titan-
Saphir-Laserquellen mit Zentralwellenldingen von geringfiigig unterhalb 800nm in
das Ultraviolette unterhalb von 200nm.

Die Konversion der Fundamentalen zur vierten Harmonischen erfolgt dabei immer
nach folgendem Schema:

wy =w; +w (00e) — w3 = ws + w; (0oe) oder (eoe) — wy = w3 + w; (0oe)

Nach [7] sind fiir die letzte Konversionsstufe nur zwei kommerziell erhéltliche Kri-
stallarten, nimlich BBO und KBO', geeignet, da nur diese unterhalb 200nm trans-
parent sind. BBO-Kristalle werden allerdings den KBO-Kristallen vorgezogen, da
KBO, abgesehen von einer starken Hygroskopie, eine um etwa den Faktor 50 kleinere
Nichtlinearitét als BBO besitzt. Nach [26] wurde aber schon eine weitere Konver-
sion der mit dem dreistufigen Schema erzeugten Pulse durch eine zusétzliche Sum-
menfrequenzmischung mit parametrisch erzeugten IR-Pulsen in LBO bis zu einer
Wellenlénge von 172.7 nm erreicht.

Daf} in allen in der Literatur vorgestellten Systemen dasselbe, dreistufige Kon-
versionsschema verwendet wird, ist anhand der Abbildungen 4.1.1 und 4.1.2 er-
kldarbar. Ein zweistufiger Prozef, d.h. eine zweifache Erzeugung der zweiten Har-
monischen, ist wegen der bei etwa 204 nm liegenden Grenzwellenlinge!” fiir eine
Phasenanpassung nicht mehr méglich. Bei Anwendung einer SEM infraroter Strah-
lung mit solcher im nahen UV, d.h. z.B. der Fundamentalen mit ihrer dritten
Harmonischen, kann jedoch eine Phasenanpassung bis zur Transparenzgrenze des
BBO, d.h. bis etwa 189nm [16, 27|, realisiert werden.

16 K B50g - 4H50
"Unterhalb der sogenannten cut-off-Wellenléinge, fiir welche 6 ()\
Phasenanpassung nicht mehr méglich

cut off) = 90° gilt, ist eine
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Abbildung 4.1.1: Phasenanpassungs- Abbildung 4.1.2: Phasenanpassungs-

kurve fiir einen SHG-Prozefl (ooe) zur  kurve fiir einen SEFM-Prozef (ooe) zur

Wellenldnge A Wellenlsinge A = (3/Xo 4+ 1/X) ", wo-
bei Ay die Wellenldnge der zugehorigen
Grundwelle sei

Die Schemata der Aufbauten, auf die sich die oben zitierten Arbeiten beziehen,
wurden in Abb. 4.1.3 dargestellt. Sie unterscheiden sich hinsichtlich

der Art und Dicke der verwendeten Kristalle,

des Vorhandenseins einer Verzogerungsstrecke zur zeitlichen Anpassung der in
jeder Stufe zugemischten Fundamentalen an die 2. bzw. 3. Harmonische,

nach der Art und Weise der Wiedereinkopplung der Fundamentalen

und ob in der zweiten Konversionstufe anstatt einer eoe- eine ooe-Phasenan-
passung angewendet wird.

Die Wiedereinkopplung kann durch Anwendung nichtkollinearer Phasenanpassungs-
schemata [8] oder mittels dichroitischer Spiegel erfolgen [7]. Diese Spiegel besitzen
wegen der i.a. erhohten Absorption der Substrate im UV-Bereich eine Durchléssig-
keit fiir die Fundamentale und eine hohe Reflektivitit fiir die zu selektierende bzw.
einzukoppelnde Harmonische. Bei der Wahl der Substratdicke ist die Oberflachen-
qualitit des Spiegels gegen die negativen Auswirkungen auf die Fundamentalenpul-
se bei einem groflerem Glasweg infolge Selbstfokussierung, Selbstphasenmodulation
und Gruppengeschwindigkeitsdispersion abzuwégen.

Eine ooe-Phasenanpassung bietet wegen der etwa 2.5 mal gréfleren effektiven Nicht-
linearitit eine grofere Konversionseffizienz, erfordert aber auch eine Rotation der
Polarisationsebene der Fundamentalen um 90° fiir die 2. Konversionsstufe [7].
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Abbildung 4.1.3: Schemata zur Konversion kurzer Pulse zur vierten Harmonischen:
a) und b) realisiert nach [8], c) realisiert nach [7] d) Vorschlag, Abkiirzungen: BS -
Strahlteiler fiir die Fundamentale, PR - Polarisationsrotation, DM - dichroitischer Spiegel
mit Durchlassigkeit fiir die Fundamentale, Delay - Verzégerungsstrecke

In den zuerst vorgestellten Aufbauten entsprechend Abb. 4.1.3a) und b) wurden
folgende Kristalle verwendet: 1. Stufe 1mm BBO, 2. Stufe 0.3mm BBO, 3. Stufe
0.1lmm BBO. In dem spéter in [7] vorgestellten Aufbau entsprechend Abb. 4.1.3c)
wurde in der erste Konversionsstufe jedoch ein 1.5mm dicker LBO-Kristall verwen-
det.
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Dies ist darin begriindet, daf§ bei diesem Material, wie auch bei KDP, die Diffe-
renz der Dispersionen bei der Fundamentalen und der zweiten Harmonischen im
Vergleich zu BBO kleiner ist. Dies sollte wegen der im Abschnitt 2.3 erldauterten Be-
ziehungen 2.3.6 und 2.3.7 eine groflere spektrale Akzeptanz und auch einen grofieren
akzeptierten Winkelbereich [7, 18] bei einem verminderten zeitlichen Zuriickbleiben
des erzeugten gegeniiber dem erzeugenden Puls gewéhrleisten. Das seitliche Aus-
einanderlaufen der erzeugenden und der erzeugten Welle, der sogenannte raumliche
walk-off, wiirde durch Einsatz eines solchen Kristalls nach [18] ebenfalls vermindert.
Dieser Effekt beruht auf der Tatsache, daf fiir den auferordentlich polarisierten
Strahl der Wellenzahlvektor & und der POYNTINGvektor S , d.h. die Richtung nor-
mal zu den Phasenfronten und die Flufirichtung der Energie, i.a. nicht parallel sind
[28].

Zwar ist die effektive Nichtlinearitét eines LBO-Kristalls geringer als die eines BBO-
Kristalls, doch liefie sich nach [7, 18] dieser Effekt wegen der ebenfalls geringeren
Dispersion durch die Nutzung eines léngeren Kristalls kompensieren, ohne die ge-
wonnenen Vorteile wieder zu verlieren.

Da in dem Schema nach Abb. 4.1.3c) die Fundamentalenpulse ihren Weg durch
samtliche Kristalle und einige Spiegelsubstrate nehmen miissen, sind die Auswir-
kungen der sich akkumulierenden negativen Effekte auf die Pulsstruktur bei der
Propagation durch die nichtlinearen, dispersiven Medien betréchtlich. Das derarti-
ge Effekte tatsichlich von Bedeutung sind, zeigt Abb. 5.3.10. In dieser Abbildung ist
ein Fundamentalenspektrum vor und nach dem Durchgang durch die beiden Kristalle
bei einer Erzeugung der dritten Harmonischen unter Verwendung hoher Anfangsin-
tensitdten im Bereich von 100GW /cm? dargestellt. Deutlich sind die Auswirkun-
gen der Selbstphasenmodulation und einer ungleichméffigen Schwéchung erkennbar.
Deswegen wird eine verbesserte Variante entsprechend Abb. 4.1.3 d) vorgeschlagen,
bei dem die gestorten Fundamentalenreste (w’ und w”) groBtenteils abgetrennt und
durch jeweils neu eingekoppelte, zeitlich und intensitédtsméBig angepafite Fundamen-
talenanteile ersetzt werden. Diese Variante ist vor allem fiir Lasersysteme geeignet
sein, bei denen die verwendeten Spitzenintensititen in der Fundamentalen nur durch
die Zerstorschwellen der Kristalle limitiert sind.

Wird die Zerstorschwelle der Kristalle erreicht, ist aber noch eine Erhohung der UV-
Ausbeute durch den Einsatz langerer Kristalle moglich [18]. Dies bringt natiirlich
die in Abschnitt 2.3 diskutierte, unerwiinschte spektrale Einengung mit sich.

Dieses Problem 148t sich durch die Anwendung der ebenfalls in Abschnitt 2.3 erlduter-
ten spektral kompensierten SFM umgehen, die den Einsatz von dicken Kristallen in
allen Konversionsstufen ermoglicht. Dies erhéht wiederum die Konversionseffizienz
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gegeniiber den oben erlduterten konventionellen Schemata wesentlich.

Ein Schema unter Verwendung dieses Prinzips nach [10] ist in Abb. 4.1.4 dargestellt.
Die fiir kurze Pulse notwendige spektrale Breite wird den UV-Pulsen dabei erst in
der letzten Konversionsstufe durch die Ubertragung eines ausreichend grofien spek-
tralen Anteils der Fundamentalen in das Ultraviolette verliehen.

Da die bei der zweiten und dritten Harmonischen erzeugten Pulse wegen der groflen
Kristalldicken spektral schmal bzw. zeitlich sehr lang sind (GroBenordnung 1ps),
sind auch keine groflen Auswirkungen der Differenz zwischen den Gruppengeschwin-
digkeiten zu erwarten. Aus diesem Grund wurde auf eine zeitliche Anpassung der
Pulse fiir die zweite Konversionsstufe verzichtet.

Die Verwendung langerer Kristalle ermoglicht wegen der erhohten mechanischen
Stabilitdt eine unproblematischere Herstellung und Handhabung, was sich auch in
den geringeren Kosten fiir solche Kristalle wiederspiegelt.

Zusammenfassend lassen sich fiir diesen Abschnitt folgende Aussagen machen:

e BBO ist ein geeigneter Kristall, um mittels Summenfrequenzmischung UV-
Pulse im Bereich 200nm — 186 nm zu erzeugen.

o Wegen der durch die Dispersion des BBO gegebenen Beschrinkungen in der
Phasenanpafibarkeit ist nur eine dreistufige Konversion von IR-Pulsen < 800 nm
nach < 200nm mdglich.

e Fs ist abzuwdgen, ob trotz des erhohten experimentellen Aufwandes in allen
Konversionstufen eine Phasenanpassung des Typs “ooe” angewendet werden
sollte.

e [n der ersten Konversionstufe empfiehlt sich wegen der in diesem Fall grofieren

spektralen Akzeptanz der Austausch des BBO-Kristalls durch einen ldngeren
LBO-Kristall.

o Wegen des zeitlichen walk-offs zwischen den UV-Pulsen und den Pulsen der
Fundamentalen ist es giinstig, eine zeitliche Anpassung mittels einer Verzdge-
rungsstrecke vor der letzten Konversionsstufe vorzunehmen.

e Durch die Anwendung der spektral kompensierten SFM sollte sich die Effizienz
der FErzeugung kurzer Pulse gegentiber konventionellen Schemata wesentlich
erhohen lassen.
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Abbildung 4.1.4: Schema nach [10] zur Erzeugung kurzer UV-Pulse unter Anwendung
der spektral kompensierten SFM in einem dicken Kristall in der letzten Konversionsstufe
(im Bereich des Teleskopes wurde zur Verdeutlichung der Verhéltnisse ein endlicher
Strahlquerschnitt angenommen)

4.2 FErweiterung zu einem Pulsformer

Bei Nutzung des Schemas entsprechend Abb. 4.1.4 muf} i.a. das durch das Gitter
erzeugte Winkelspektrum mittels eines Teleskopes mit der ensprechenden Vergrofie-
rung fiir die spektral kompensierte SFM angepafit werden. Ist das Teleskop so
konzipiert, dafl eine FOURIERebene im Aufbau existiert, kann durch Einbringen
eines raumlicher Lichtmodulators in diese Ebene eine Amplituden- oder Phasenmo-
dulation entsprechend den Erlauterungen in Abschnitt 2.2 der zu konvertierenden
Fundamentalenpulse erfolgen. Ein geeigneter Lichtmodulator fiir eine Amplituden-
modulation wire z.B. eine Fliissigkristallstreifenmatrix, bei der die Transmission
der einzelnen Streifen bei entsprechender Ansteuerung geregelt werden kann. Die
Modulation der Fundamentalenpulse wiirde sich bei der anschliefenden Summenfre-
qunezmischung auf die UV-Pulse iibertragen. Damit wire auch eine Anderung der
zeitlichen Struktur der UV-Pulse moglich.

Das Konversionsschema entsprechend Abb. 4.1.4 wiirde damit zu einem Pulsfor-
mer fiir Pulse im Bereich unterhalb 200nm erweitert. Das Konzept des Pulsformers
ist in Abb. 4.2.1 dargestellt.

Dieses Prinzip hat den grofien Vorteil, da} die Modulation nur im Infraroten er-
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Abbildung 4.2.1: Konzept eines Pulsformers fiir kurze Pulse im Bereich unterhalb
200nm. Die Pfeilbreiten sollen die spektralen Breiten der jeweiligen Harmonischen qua-
litativ beschreiben. Ein strukturierter Pfeil soll ein moduliertes Spektrum symbolisieren.

folgt und dann in das UV tibertragen wird, was duflerst giinstig ist, da die meisten
optischen Bauelemente eine gute Transmission im nahen Infrarot besitzen, aber
im Bereich unterhalb von 200nm infolge starker Absorption nicht mehr verwend-
bar sind. Speziell solche komplizierten optischen Bauelemente wie Modulatoren auf
Fliissigkristallbasis sind noch nicht fiir den UV-Bereich realisiert worden.

Fiir diese Arbeit stand zur Manipulation des Fundamentalenspektrums ein Fliissig-
kristallstreifenmodulator SLM-S 160/h der Firma Jenoptik LOS zur Verfiigung, des-
sen technische Daten im Anhang E angegeben sind.

Es handelt sich dabei um einen rdumlichen Lichtmodulator (spatial light modulator
oder kurz SLM) auf der Basis helixartig angeordneter, nematischer Fliissigkristalle
(twisted nematic liquid crystals oder kurz TN-LCs) , der in Transmission betrieben
wird und bei dem ein Streifen im abgeschalteten Zustand die Polarisationsebene des
auftreffenden Lichtes um 90° dreht, im eingeschalteten jedoch nicht.

Bei diesem Modulatortyp konnen 160 Streifen auf einer Fliche von 11 x 11mm? un-
abhéngig geschaltet werden. Mit der vorhandenen elektronischen Beschaltung sind
allerdings nur die beiden oben erwihnten Schaltzustéinde und keine Zwischenstufen
realisierbar.

In nematischen Fliissigkristallen sind die Molekiile zwar zufallig verteilt, aber die ein-
zelnen Molekiile tendieren dazu, sich entsprechend der Orientierung ihrer Nachbarn
auszurichten. Die helixartige Anordnung der Fliissigkristalle wird durch ein entspre-
chend gerichtetes Biirsten der beiden den diinnen Fliissigkristallfilm begrenzenden
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Oberflichen bei der Herstellung bewirkt, wodurch sich die oberflichennéchsten Mo-
lekiile entsprechend gerichtet anlagern und ihre Orientierungen gewissermafien auf
ihre Nachbarn iibertragen. Beziiglich des einfallenden Lichtes transversal orientierte
Schichten dieser Fliissigkristalle wirken dann wie diinne, einachsig doppelbrechende
Kristalle, deren optische Achsen mit der vorliegenden Helixstruktur rotieren. Eine
solche Struktur wirkt als Polarisationsrotator.

Wird ein konstantes oder langsam variierendes elektrisches Feld entlang der Ach-
se der Helixstruktur angelegt, so verkippen sich auf Grund induzierter elektrischer
Dipole alle Kristalle, abgesehen von denjenigen, die sich nahe den Oberflichen be-
finden, in Feldrichtung, wodurch die polarisationsrotierende Wirkung auf das einfal-
lende Licht verlorengeht. Nach Abschalten des Feldes kehren die Molekiile, angeregt
durch die noch in der urspriinglichen Orientierung verbliebenen oberflichennahen
Kristalle, wieder in ihre Anfangslage zuriick.

In iiblichen Einsatzgebieten solcher Modulatoren werden meist vor und hinter die-

= -
!

= == | Dunkel

Abbildung 4.2.2: Ein optischer Schalter auf der Basis von TN-LCs, a) bei Abwesenheit
und b) bei Anwesenheit des elektrischen Feldes

sem je ein Polarisator angebracht, die je nach Stellung die Polarisationsrotation in
eine Intensitédtsschwichung im gewiinschten Schaltzustand umwandeln. Das Prinzip
eines solchen Schalters ist in Abb. 4.2.2 dargestellt.

Fiir die hier vorliegende Anwendung ist dies aber nicht notig, da das auftreffende
Laserlicht schon gut polarisiert ist und der sich hinter dem Modulator befindliche
Kristall mit seiner starken Polarisationssensitivitat die Rolle des zweiten Polarisa-
tors iibernimmt.
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Mit diesem Modulator soll prinzipiell nur eine Amplitudenmodulation realisiert wer-
den. Da sich aber im eingeschalteten Zustand, infolge einer gednderten effektiven
Brechzahl, auch der optische Weg einer durch den entsprechenden Bereich des Mo-
dulators laufenden Lichtkomponente dndern wird, ist mit einer zusétzlichen Pha-
senmodulation einer schwer abzuschétzenden Stérke zu rechnen.

Grundsétzlich wire der Einsatz eines ausschliellich phasenretardierenden Modula-
tors, z.B. auf der Basis parallel orientierter, nematischer Kristalle, giinstiger, da bei
einer Phasenmodulation prinzipiell keine Spektralkomponenten vernichtet, sondern
nur phasenverschoben werden und das System auf Grund einer geringeren Anzahl
unbekannter Groflen besser zu beschreiben wére.

Es gibt allerdings auch theoretisch Betrachtungen zur sogenannten kohérenten Kon-
trolle von Molekiilen, die eine Notwendigkeit der der Vernichtung bestimmter spek-
traler Anteile des Pulses zur Erzielung eines gewiinschten Effektes erkléaren. In
Anbetracht dessen sollte einem System der Vorzug geben werden, dafl sowohl eine
Phasen- als auch Amplitudenmodulation ermdglichen wiirde [29]. Die Kosten eines
solchen Modulators wiirden allerdings ein Vielfaches derjenigen des in dieser Arbeit
verwendeten betragen.

Eine ausfiihrliche Diskussion der Wirkprinzipien und der Anwendungsmdoglichkeiten
der verschiedenen Fliissigkristallmodulatorentypen ist in [12] gegeben.

Die wichtigsten Aussagen diesen Abschnitts sind:

e Das vorgeschlagene Schema zur Erzeugung kurzer Pulse bei 197Tnm mittels
spektral kompensierter SFM laf$t sich zu einem Pulsformer fiir Pulse bei 197nm
erweitern.

e Die nétige spektrale Modulation erfolgt nur im Infraroten und wird in das UV
tibertragen.

e Fiir die Demonstration des Prinzips der Amplitudenmodulation stand ein Flissig-
kristallstreifendisplay mit 160 Streifen zur Verfiigung, die jeweils die Schalt-
zustinde “Drehung der Polarisation um 90”7 und “keine Drehung der Polari-
sation” einnehmen kinnen. Da der letzte Kristall die Rolle eines Analysators
tibernimmt, sind diese den Zustinden “transparent” und “nicht transparent”
gleichwertig, d.h. es wird trotz Anderung des Polarisationszustandes eine Am-
plitudenmodulation erzielt.

e Durch die Verwendung einer Kombination aus einem amplitudenmodulieren-
den und einem phasenretardierenden Modulator wdre die grofite Anwendungs-
breite eines Pulsformers gewdhrleistet.
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5 Charakterisierung des Aufbaus mit Prismen

5.1 Erlduterungen zur Prismensequenz

Zur Realisierung des Aufbaus entsprechend dem Schema in Abb. 4.1.4 standen zu
Beginn der Arbeit ein LBO- und zwei BBO-Kristalle zur Verfiigung, jeweils mit einer
Dicke von 1.5mm und einem Schnittwinkel'® entsprechend den Phasenanpassungs-
bedingungen fiir die geplanten Konversionen einer Fundamentalen von 790 nm, aber
kein Gitter mit einer ausreichend hohen Zerstorfestigkeit.

Deshalb muf}te die fiir die spektral kompensierte SEM notwendige Winkeldispersion
des Fundamentalenspektrums durch Prismen realisiert werden, da deren Zerstorfe-
stigkeit dhnlich hoch wie die der Kristalle ist.

Wegen der im Vergleich zu Gittern geringeren Winkeldispersion von Prismen, beson-
ders im Bereich des Infraroten, wurde eine Sequenz dreier hochbrechender Prismen
verwendet (2x SF10, 1x SF13). Um die Intensitétsverluste an den insgesamt sechs
Ein- und Austrittsflichen fiir die bzgl. der Prismen p-polarisierte Fundamentale zu
minimieren, wurden 60°-Prismen und Einfallswinkel nahe dem BREWSTERwinkel
gewdhlt. Nach Berechnungen unter Nutzung der FRESNELschen Formeln sollte der
Gesamttransmissionsgrad damit 7" ~ 75% betragen.

Formuliert man die Abhéngigkeit des Austrittswinkels von der Wellenlénge, so er-
kennt man, dafl diese im Spektalbereich der Fundamentalen noch als linear betrach-
tet werden kann. Deshalb sind die fiir Gitter durchgefiihrten Modellrechnungen
fiir die spektral kompensierten Summenfrequenzmischungen (z.B. Abb. 2.3.9) noch
giiltig. Bildet man die erste Ableitung dieser Abhéngigkeit nach der Wellenlénge,
erhalt man eine Winkeldispersion von etwa

Dprisme = 1.1 mRad/nm .

Die im Kap. 2.3 dargestellten Ergebnisse von Beispielrechnungen zur spektral kom-
pensierten SFM wurden mit den Daten des tatséchlichen Aufbaus durchgefiihrt,
weshalb auch aus der in Abb. 2.3.9 dargestellten Abhéngigkeit ersichtlich ist, daf3
die fiir die letzte Konversionsstufe benttigte Winkeldispersion im Bereich von 3 bis 6
mRad/nm liegen mufl und damit etwa um den Faktor 5 grofer ist als die der Prismen-
sequenz. Deshalb wurde das durch die Prismensequenz erzeugte Winkelspektrum
mittels eines Teleskopes, bestehend aus zwei Achromaten der Brennweiten 400mm
und 80mm, angepafit.

Die Brennweiten wurden so gewéhlt, dafl auf der Breite des sich in der FOURIERe-
bene der 400mm-Linse befindenden Fliissigkristallstreifendisplays etwa die dreifache

18Dje Daten der Kristalle sind im Anhang D enthalten.
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Halbwertsbreite des Fundamentalenspektrums, d.h. etwa 30nm, abgebildet wird.
Damit sollte gewéhrleistet sein, dafl alle wesentlichen Anteile des Fundamentalen-
spektrums modulierbar sind.

Bei einer spéteren Beriicksichtigung der Brechung in den BBO-Kristall ergab sich
allerdings, dafl die im Kristall tatséchlich vorliegende Winkeldispersion etwa um den
Faktor ngpo ~ 1.7 kleiner ist als die mit dem Teleskop erzielte, doch konnte diese
Abweichung offenbar durch die Anpassung der Einfallswinkel und der Kristallorien-
tierung entsprechend den Erlduterungen in Kap. 2.3 ausgeglichen werden.

Der in diesem Abschnitt beschriebene Zustand des Versuchsaufbaus unterscheidet
sich von dem in Anhang D dargestellten nur dadurch, dafl der in der Prismensequenz
raumlich aufzuspaltende Fundamentalenstrahl mittels eines Strahlteilers nach dem
Teleskop von dem fiir die 2w-Erzeugung vorgesehenen Hauptstrahl abgezweigt wurde
und der eingezeichnete Achromat L1 hier die oben erwihnte Brennweite von 400mm
besitzt, statt der dort angegebenen 200mm (siehe dazu Abb. 6.1.1).

5.2 Untersuchung des Konversionsregimes

Fiir eine Berechnung der zu erwartenden Spektren bei den verschiedenen Harmo-
nischen entsprechend der Darstellung im Anhang C miissen die folgenden Voraus-
setzungen erfiillt sein: Es mufl ein Intensitdtsbereich vorliegen, in dem noch die
Néherungen fiir ungeschwiichte erzeugende Wellen giiltig sind, und es diirfen keine
storenden Sattigungseffekte oder Selbstphasenmodulationen auftreten.

Um dies zu iiberpriifen, wurden zunéchst einige Abhéngigkeiten zwischen den Inten-
sitdten der Harmonischen aufgenommen. Problematisch war dabei, dafl wegen der
geringen Intensitdt der vierten Harmonischen kein iibliches, z.B. pyroelektrisches,
Energiemefigeriat verwendet werden konnte, weshalb ein Halbleiterdetektor (SiC-
Diode) zum Einsatz kam, fiir den eine Kalibrierung an einem ArF-Laser (193nm,
Pulsdauer ~ 20ns) vorgenommen werden mufite (Anhang G).

Die Abhéngigkeit der Intensitéit der vierten Harmonischen von der in der letzten
Konversionsstufe zugefithrten Intensitiat der Fundamentalen (Abb. 5.2.1) und auch
die Abhéngigkeit von der dritten Harmonischen (Abb. 5.2.2) zeigen jeweils ein na-
hezu lineares Verhalten (Anstieg ca. 1 in doppeltlogarithmischer Darstellung). Eine
Fundamentalenintensitéit von 100% entspricht in dieser Abbildung einer Intensitét
im Bereich von 3 — 6 GW /ecm” auf dem letzten Kristall. Daf nur ein Intensititsbe-
reich angegeben werden kann, hat seine Ursache darin, dafl zu dem Zeitpunkt dieser
Messung durch den Strahlteiler (siche Abb. 6.1.1) ein Riickreflex verursacht wurde,
dessen Anteil am MeBwert schlecht abzuschétzen ist, aber prinzipiell maximal 50%
betragen kann.
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Abbildung 5.2.1: Abhéangigkeit des mit
der SiC-Diode gemessenen Signals der
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Abbildung 5.2.3: Abhéngigkeit des mit
der SiC-Diode gemessenen Signals der
dritten Harmonischen von der Inten-
sitdt der insgesamt zugefiihrten Funda-
mentalen
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Abbildung 5.2.2: Abhéingigkeit des mit
der SiC-Diode gemessenen Signals der
vierten Harmonischen von der Inten-
sitdt der dritten Harmonischen
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Abbildung 5.2.4: Dreiwellenmischungs-
modell der Erzeugung der zweiten Har-
monischen im LBO-Kristall basierend
auf den Materialdaten aus [16]

Ein deutlicherer Hinweis auf eine beginnende Sattigung in den ersten beiden Konver-
sionsstufen ist mit der in Abb. 5.2.3 doppeltlogarithmisch aufgetragenen Abhéngig-
keit der Intensitét der dritten Harmonischen von derjenigen der insgesamt zugefiihr-
ten Fundamentalen gegeben, da der ermittelte Anstieg nur etwa 2.77 betragt. Fiir
den Fall ungeschwéchter erzeugender Wellen wiire allerdings eine kubische Abhéngig-
keit zu erwarten, d.h. ein Anstieg von 3. Bei dieser Messung ist zu beachten, dafl ab
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ca. 10% der maximalen Fundamentalenintensitit mit einem Abschwicher vor der
Diode gearbeitet wurde und die zugehorigen, recht grofl erscheinenden Signalwerte
entsprechend umgerechnet sind.

Eine Fundamentalenintensitit von 100% in Abb. 5.2.3 entspricht einer mittleren
Intensitéit von ca. 30 GW /em® auf der Frontfliiche des ersten Kristalls.

Die Ungiiltigkeit der Néherung einer ungeschwichten Fundamentalen beim Auf-
treten solch hoher Intensitdten im ersten Kristall wird auch durch die Losung des
die Dreiwellenmischung beschreibenden Differentialgleichungssystems fiir die Zen-
tralwellenldngen mit entsprechenden Randwerten bestétigt (siche Abb. 5.2.4). Ein
solcher Ansatz sollte akzeptabel sein, solange die spektrale Akzeptanzbreite des
Kristalls noch deutlich kleiner als die Breite des Fundamentalenspektrums ist. Eine
Messung der Pulsenergie der zweiten Harmonischen ergab einen Wert, der iiberra-
schend gut dem in der Abb. 5.2.4 vorausgesagten von 50% entspricht. Es wurde
eine Pulsenergie von ca. 86uJ gemessen, d.h. von etwa 44% der Pulsenergie der
Fundamentalen an der vorderen Grenzfliche des Kristalls. Dabei ist zu beachten,
daB in diesem Wert die Reflexionsverluste an der Kristallaustrittsfliche und an dem
der Separierung der zweiten Harmonischen dienenden Quarzprisma beinhaltet sind.
Dies bedeutet, dafl die tatsdchliche Effizienz der Erzeugung der zweiten Harmoni-
schen noch hoher war.

Problematisch fiir solche Berechnungen ist, daf§ die in der Literatur angegebenen
nichtlinearen Kopplungskoeffizienten der Kristalle sehr stark, z.T. sogar im Vorzei-
chen, voneinander abweichen. Wiirden z.B. die in [12] angegebenen nichtlinearen
Koeffizienten verwendet, wire eine Umwandlungsrate von ca. 74% zu erwarten.

Alle Intensitdtsangaben gehen davon aus, dafl zum Zeitpunkt dieser Messung eine
Eingangspulslénge von ca. 100fs vorlag, was aber wegen der damals nicht sténdig
verfiighbaren Pulsléngendiagnostik leider nicht {iberpriift werden konnte.

Die meflbaren Konversionseffizienzen héngen u.a. stark von der Eingangsintensitét
und von der Pulsldnge der Fundamentalenpulse ab, d.h. auch von Justagezustdnden
des genutzten Lasersystems. Es ist also versténdlich, daf3 diese von Tag zu Tag
stark schwanken konnen, weshalb die in der Uberblicksdarstellung 5.2.5 angegebe-
nen Werte nur als Anhaltspunkte zu verstehen sind. Es zeigt sich, dafl die Pulse im
Bereich von 197 nm mit einem Gesamtwirkungsgrad von etwa 0.15 % erzeugt wer-
den konnen. Auffillig ist in der Darstellung, dafl der Konversionswirkungsgrad der
zweiten Konversionsstufe gegeniiber den anderen Stufen vergleichsweise niedrig ist.
Dies weist auf eine scheinbar doch nicht zu vernachlédssigende zeitliche oder aber
spektrale Fehlanpassung der Pulse der zweiten Harmonischen und der Fundamen-
talen hin. Ob eine spektrale Fehlanpassung vorliegen kann, wird in Abschnitt 5.3



5 CHARAKTERISIERUNG DES AUFBAUS MIT PRISMEN 37

'=45% 1'=0.5-1% 1'=4%
e — T e
20007 o
400-600p) > 2-4p7 30 0510 4o
> —_—
180-270u
ci c2 o o| 3
7'=0.15%

Abbildung 5.2.5: Experimentell ermittelte Konversionswirkungsgrade n7,, ., =

E3/ (Ey + Es) der Kristalle C; 3 und des Gesamtsystems, sowie die durchschnittlichen
Pulsenergien bei den einzelnen Harmonischen

diskutiert werden.

An dieser Stelle sollen die verschiedenen in dieser Arbeit auftretenden, die Effizienz
einer Frequenzkonversion beschreibenden Grofien definiert werden, wobei unter F
eine Pulsenergie und unter I eine Intensitdt zu verstehen ist:

Theoretische Konversionseffizienzen von Mischungsprozessen dreier monochromati-
scher Wellen sind iiber

Mt2—s = I3/ (I112) (5.2.1)

definiert und nicht einheitenfrei. Zur Berechnung der theoretischen Kurve in Abb.
2.3.4 im Abschnitt 2.3 wurde der Konversionswirkungsgrad

Meo—s = L3/ (I + I) (5.2.2)

zwischen drei Wellen verwendet. Unter den z.B. in Abb. 5.2.5 angegebenen, einhei-
tenfreien Wirkungsgraden ist

M2y = B3/ (E1 + Ea) (5.2.3)

zu verstehen.

Die Ergebnisse dieses Abschnitts lassen sich folgendermafien zusammenfassen:

e Die fiir die Ndherung ungeschwdchter erzeugender Wellen hergeleiteten Bezie-
hungen sind fiir die erste Konversionsstufe nicht anwendbar.
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o Die Anwendbarkeit der Beziehungen auf die zweite Stufe bedarf einer Uber-
priifung.

e Die Gliiltigkeit der Beziehungen fiir die Vorgdnge im letzten Kristall ist gegeben.

5.3 Vergleich der berechneten und der gemessenen Spek-

tren
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Abbildung 5.3.1: In den Modellrech- Abbildung 5.3.2: Gemessenes Funda-
nungen angenommenes Fundamentalen- mentalenspektrum
spektrum

Zunichst ist in Abb. 5.3.1 das in den folgenden Berechnungen verwendete Mo-
dellspektrum eines bandbreitenlimitierten, gauférmigen Fundamentalenpulses der
Lange 100fs dargestellt und in Abb. 5.3.2 das real vorliegende. Die im realen Spek-
trum vorhandenen Strukturen werden schon in den Verstérkerstufen des verwende-
ten Lasersystems aufgepriagt und sind sehr stabil. Da, wie im folgenden zu sehen
sein wird, die grofite auftretende spektrale Akzeptanzbreite eines Kristalls hochstens
ein Drittel der Halbwertsbreite des Fundamentalenspektums erreicht, sind die ge-
ringfiigig unterschiedlichen Breiten des gemessenen und des angenommenen Spek-
trums vernachléassigbar.

In den Abbildungen 5.3.3, 5.3.4 und 5.3.12 sind die auf der Ndherung ungeschwdchter
erzeugender Wellen basierenden theoretischen Akzeptanzkurven der Kristalle dar-
gestellt und die zugehorigen Halbwertsbreiten angegeben. Es ist bei dazu durch-
zufithrenden Berechnungen zu beriicksichtigen, dafl die spektral kompensierte SEFM
nun bei 796nm stattfindet und deswegen die in Abschnitt 2.3 fiir eine Wellenlénge
von 790nm angegebenen Daten der SFM geringfiigig angepafit werden miissen. Bei
den Akzeptanzfunktionen des zweiten und des dritten Kristalls ist weiterhin zu be-
achten, dafl diese jeweils von den Wellenléingen der beiden am Mischungsprozef3
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Abbildung 5.3.5: Theoretisches Spek-
trum der zweiten Harmonischen
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Abbildung 5.3.4: Theoretische Akzep-
tanz des zweiten Kristalls fiir die SFM
der Fundamentalen mit einer mono-
chromatischen spektralen Komponente
der zweiten Harmonischen
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Abbildung 5.3.6: Theoretisches Spek-

trum der dritten Harmonischen

beteiligten Wellen, d.h. von zwei Parametern, abhédngen. Fiir den dritten Kristall
wurde diese Abhéngigkeit in Abb. 5.3.15 veranschaulicht.

Zur Berechnung der theoretischen Spektren der zweiten und dritten Harmonischen
miissen dann die im Anhang C angegebenen Beziehungen (Faltungen) verwendet
werden. Die Ergebnisse sind in Abb. 5.3.5 und in Abb. 5.3.6 angegeben.

Die mittels eines BESTEC-Spektrometers gemessenen und mit Hilfe von Spektral-
lampen kalibrierten Spektren der zweiten und dritten Harmonischen sind in Abb.

5.3.7 und Abb. 5.3.8 dargestellt.
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Abbildung 5.3.7: Gemessenes Spektrum Abbildung 5.3.8: Gemessenes Spektrum
der zweiten Harmonischen der dritten Harmonischen

Wie entsprechend den Erlauterungen im Abschnitt 5.2 zu erwarten war, ist das Spek-
trum der zweiten Harmonischen breiter als das auf der Basis einer ungeschwéchten
Fundamentalen berechnete theoretische Spektrum (Abb. 5.3.5). Dies beruht dar-
auf, dafl im Falle einer vorliegenden Sittigung gegeniiber dem Néaherungsfall die
schwécheren Spektrenanteile eine zu effiziente Umwandlung erfahren und deshalb
angehoben werden. Eine weitere Verbreiterungsursache kann auch die Selbstpha-
senmodulationen sein. Das bei noch hoheren Intensitéten (GroBenordnung 100
GW /cm?) aufgenommene Spektrum der zweiten Harmonischen (Abb. 5.3.9) zeigt
mit den typischen Strukturen deutlich die Auswirkungen der Selbstphasenmodula-
tion. Es sind sogar Auswirkungen auf die den Effekt verursachende Fundamentale
zu beobachten, was Abb. 5.3.10 zeigt.

Nun stellt sich die Frage, ob das offensichtlich ebenfalls verbreiterte Spektrum der
dritten Harmonischen nur auf die Spektrenverbreiterung der zweiten Harmonischen
zuriickzufiihren ist, oder ob im zweiten Kristall ebenfalls verbreiternde Effekte auf-
treten. Geht man zur theoretischen Berechnung des Spektrums der dritten Harmo-
nischen von dem gemessenen Spektrum der zweiten Harmonischen aus, so erhilt
man nach Ausfithrung der Faltung das in Abb. 5.3.11 dargestellte Spektrum, wel-
ches sehr gut mit dem experimentell ermittelten Spektrum der dritten Harmonischen
tibereinstimmt (Abb. 5.3.8).

Das bedeutet, die intensitatsabhdngige, zusdtzliche Spektrenverbreiterung erfolgt im
wesentlichen nur im ersten Kristall.

Im vorhergehenden Abschnitt 5.2 ist wegen des vergleichsweise geringen Konver-
sionswirkungsgrades im zweiten Kristall die Frage nach einer schlechten Anpassung
der spektralen Breiten der Fundamentalen und zweiten Harmonischen gestellt wor-
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Abbildung 5.3.9: Gemessenes Spektrum Abbildung 5.3.10: Gemessenes Funda-

der zweiten Harmonischen mit deutli-  mentalenspektrum vor (durchgezogen)

chen Auswirkungen der Selbstphasen- und nach (gestrichelt) der Konversion

modulation bei einer hohen Anfangsintensitit der
Fundamentalen

den. Setzt man nun die gemessene spektrale Breite der zweiten Harmonischen von
etwa 2nm an, so erkennt man, dafl der Kristall, trotz der fiir eine einzelne Kom-
ponente der zweiten Harmonischen geringen Fundamentalenakzeptanz des Kristalls
(siche Abb. 5.3.4), dann etwa ein Drittel der Bandbreite der Fundamentalen zur
Erzeugung der dritten Harmonischen akzeptiert. Das bedeutet, daf3 die spektrale
Fehlanpassung in diesem Fall méBig ist. Die akzeptierte Fundamentalenbandbrei-
te ist aber dabei nahezu linear von der zur Verfiigung stehenden Bandbreite der
zweiten Harmonischen abhéngig, weshalb die Anpassung im Fall ohne zusétzliche
Verbreiterung der zweiten Harmonischen zu iiberdenken ist.

Da sich die Verbreiterung bis in die vierte Harmonische fortsetzen sollte, sind in
Abb. 5.3.13 die berechneten Spektren der vierten Harmonischen fiir drei Félle dar-
gestellt:

e A:unter der Annahme eines auf eine Halbwertsbreite von 0.6 nm verbreiterten
Spektrums der dritten Harmonischen (Beispiel fiir hohe Intensitéten)

e B: unter der Annahme einer allein durch die Kristallakzeptanzen festgelegten
Halbwertsbreite des Spektrums der dritten Harmonischen von 0.19nm (Fall
ungeschwiichter erzeugender Wellen in allen Kristallen)

e (C: unter der Annahme einer monochromatischen dritten Harmonischen (idea-
lisierter Fall, fiir den die spektral kompensierte SFM optimiert wurde)
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Abbildung 5.3.11: Theoretisches Spek-
trum der dritten Harmonischen unter
Verwendung des gemessenen Spektrums
der zweiten Harmonischen
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Abbildung 5.3.12: Theoretische Akzep-
tanz des dritten Kristalls fiir die spek-
tral kompensierte SFM der Fundamen-
talen mit ihrer dritten Harmonischen

(monochromatisch)

Die resultierenden Halbwertsbreiten des Spektrums der vierten Harmonischen sind
im Fall A 0.5nm, im Fall B 0.4nm und im Fall C' 0.23nm. Die korrespondierenden
zeitliche Léngen bandbreitenlimitierter Pulse wéren im Fall A 116 fs, im Fall B
145 fs und im Fall C 270 fs.

In Abb. 5.3.14 ist nun das tatséchliche, mit einer CCD-Zeile aufgenommene, Spek-
trum der vierten Harmonischen abgebildet. Die Position der Zeile entsprach dabei
etwa dem Mefpunkt MP4 in dem im Anhang D dargestellten Aufbau. Da die so
aufgenommenen Spektren der vierten Harmonischen nicht kalibrierbar waren und
auch die Aufnahmesituation geringfiigig verschieden waren, sind in allen folgen-
den Aufnahmen die Mefpunkte iiber der zugehorigen Pixelnummer aufgetragen. In
diesem Abschnitt wird aber noch eine Methode der indirekten Vermessung der so
aufgenommen Spektren der vierten Harmonischen vorgestellt.

Bei Betrachtung der Abb. 5.3.14 fillt sofort die Ahnlichkeit des dort dargestellten
Spektrums mit dem berechneten in Abb. 5.3.13 auf. Beide Kurven sind asymme-
trisch, d.h. zu lingeren Wellenldngen hin ausgezogen, was ein Hinweis auf einen
Beitrag der dritten Harmonischen zur spektralen Breite der vierten ist. Die Festle-
gung der Richtung der wachsenden Wellenlénge geschieht in Abb. 5.3.14 {iber die
relativen Positionen der Fundamentalen und der dritten Harmonischen bzgl. des
dargestellten Spektrums.

Die Begriindung fiir die beschriebene Asymmetrie ist in der Auftragung der Konver-
sionseffizienzfunktion des dritten Kristalls iiber beide am Mischungsprozefl beteiligte
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Wellenlédngen in Abb. 5.3.15 zu suchen. Zusétzlich sind an den jeweils den Achsen
gegeniiberliegenden Seiten der Abbildung die theoretischen in den Mischungsprozef3
eingehenden Spektren fiir den oben diskutierten Fall B dargestellt. Wie zu erkennen
ist, beteiligen sich bei einer angenommenen Verbreiterung der dritten Harmonischen
wesentlich mehr lingerwellige zusétzliche Anteile der dritten Harmonischen an dem
MischungsprozeB als kurzwellige, was wiederum mehr langerwellige Anteile im Spek-
trum der vierten erzeugt.

Die in Abb. 5.3.13 sichtbare Verschiebung des Maximums der Kurven zu kiirzeren
Wellenléngen der vierten Harmonischen hin wird durch die Verwendung nicht ausrei-
chend optimierter Parameter fiir die spektral kompensierte SEFM der Fundamentalen
von 796 nm mit ihrer dritten Harmonischen der Zentralwellenldnge von 265.33 nm
verursacht. Die Abb. 5.3.15 zeigt, dafl die Konversionseffizienzfunktion beziiglich
der Linie leicht verschoben ist, die die Zentralwellenldnge der dritten Harmonischen
markiert. Dafl eine leichte Fehlanpassung vorliegen muf3, kann man auch aus einer
genauen Untersuchung der Kurve in Abb. 5.3.12 folgern, da ein sehr schwaches loka-
les Minimum bei A = 796nm auftritt. Das bedeutet, daf die optimale Anpassung fiir
eine beziiglich der Zentralwellenldnge geringfiigig kurzwelligere dritte Harmonische
erfolgte. Bei einer Verbreiterung des Spektrums der dritten Harmonischen streben
deshalb die Maxima in der Abb. 5.3.13 zu dieser optimal angepafiten Wellenlédnge.

Wie im folgenden gezeigt wird, kann die rdumliche Aufspaltung der spektralen Kom-
ponenten der vierten Harmonischen in Kombination mit der noch spéter diskutierten
Modulierbarkeit des Spektrums zu dessen Vermessung genutzt werden.
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Abbildung 5.3.15: Konversionseffizienzfunktion des dritten Kristalls n¢s (Aw, Asw) (Be-
deutung der Farben: weiB: no3 = 0, schwarz: ngz = 1 in a.u.) und die an der SFM
beteiligten, normierten Spektren Sy (w) und S (3w)

Dazu wurde nach dem Einschreiben eines Streifenmusters in den Fliissigkristall-
modulator eine weitere Aufnahme des Spektrums der vierten Harmonischen ge-
macht, welche in Abb. 5.3.17 abgebildet ist. Das Muster, bei welchem jeweils
drei aufeinanderfolgende Streifen des SLM abwechselnd ein- und ausgeschaltet wur-
den, bewirkte eine Modulation des Fundamentalenspektrums entsprechend der Abb.
5.3.16. Bei dieser Aufnahme ist zu beachten, dal am linken Rand der durch den ver-
wendeten Strahlteiler generierte, seitlich versetzte Riickreflex das Spektrum stort.
Deshalb wurde fiir die folgenden Betrachtungen nur die rechte Hélfte des Spektrums
verwendet.

Durch Abzéhlen der jeweils der Halbwertsbreite entsprechenden Streifen im IR und
im UV erhélt man die Information, welcher Anteil des Fundamentalenspektrums in
das UV konvertiert wurde. Da die Halbwertsbreite des gesamten Fundamentalen-
spektrums mit etwa 9nm gegeben war, betrug die spektrale Breite des in das UV
konvertierten IR-Anteils

A)\[R = (36 + O7nm)
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Abbildung 5.3.16: Moduliertes Funda- Abbildung 5.3.17: Korrespondierendes
mentalenspektrum nach einem Polari- 4w-Spektrum

sator (die Modulation besteht in einer

Rotation der Polarisationsebene)

Die Wellenlénge einer spektralen Komponente des in der letzten Konversionsstufe
umgewandelten IR-Spektrums ist wegen des Energieerhaltungssatzes mit derjenigen
der korrespondierenden UV-Komponente durch folgende Beziehung verkniipft:

Mo () = ——— (5.3.1)

Aw A3w

Wegen der Annahme einer quasimonochromatischen dritten Harmonischen Ag,, gilt
fiir das Verhéltnis der spektralen Breiten dann
Ady, _dhyy 1

A N — . 3.2
AN, d\, 16 (5:32)

Man erhélt iiber diese Beziehung und die oben angegebene Halbwertsbreite des
konvertierten Fundamentalenanteils dann einen Wert von

Dieser Wert ist schmaler als der theoretisch mindestens zu erwartende Wert von
0.4 nm entsprechend dem Fall B.

Eine mogliche Ursache fiir ein scheinbar verschmaélertes Spektrum kann aber eine
Frequenzmodulation enweder in den Fundamentalenpulsen oder in den Pulsen der
dritten Harmonischen sein. Um diese Moglichkeit zu iiberpriifen, wurde das Spek-
trum der vierten Harmonischen in Abhéngigkeit vom Delay zwischen der Fundamen-
talen und der dritten Harmonischen aufgenommen. Das Ergebnis der Messungen
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ist in Abb. 5.3.18 dargestellt. Offensichtlich tritt eine Verschiebung des Spektrums
der vierten Harmonischen in Abhéngigkeit vom erwidhnten Delay auf. Um sicher-
zustellen, dafl das Spektrum nicht infolge einer Strahlrichtungsdnderung der dritten
Harmonischen einfach nur eine seitliche Abklenkung erfuhr, wurde zusétzlich noch
ein Streifenmuster in das Fundamentalenspektrum eingeschrieben, welches dann im
UV zur Festlegung von Positionen konstanter Wellenlénge diente.

Die Abb. 5.3.19 zeigt aber eindeutig, daf§ das UV-Spektrum gegeniiber dem festste-
henden Streifenmuster verschoben wird. Setzt man das in Abb. 5.3.19 enthaltene,
zeitlich verschmierte Spektrum iiber das angegebene Streifenmuster mit dem in Abb.
5.3.16 vermessenen UV-Spektrum ins Verhéltnis, so erhélt man einen durch die vier-
te Harmonische iiberstrichenen Spektralbereich von

AN,y = (0.43 4 0.10) nm |

der im Bereich der theoretisch erwarteten spektralen Breiten liegt.
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Abbildung 5.3.18: Aufnahme des Spek- Abbildung 5.3.19: Detailaufnahme der

trums der vierten Harmonischen in gleichen Abhéngigkeit fiir ein mit Strei-
Abhéngigkeit vom Delay zwischen der fen moduliertes Fundamentalenspek-
dritten Harmonischen und der Funda-  trum (Muster: 5 Streifen an, 5 aus,..)
mentalen

Aus solchen Aufnahmen, wie sie in Abb. 5.3.18 und Abb. 5.3.19 dargestellt sind,
lassen sich Informationen iiber die zeitliche Verldufe, etwaige Frequenzmodulationen
oder Pulsfrontverkippungen der beteiligten Pulse gewinnen. Betrachtet man die
Abbildung Abb. 5.3.18, so erkennt man, dafl bei einem spdteren Eintreffen des
Pulses der dritten Harmonischen im Kristall beziiglich der Fundamentalen (positives
Delay entsprechend den Angaben in der Abbildung) kurzwelligere Komponenten der
vierten Harmonischen erzeugt werden. Dies bedeutet, dafl entweder die Pulse der
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dritten Harmonischen einen negativen linearen Chirpparameter entsprechend der
Definition 2.1.10 besaflen oder aber die Pulse der Fundamentalen einen positiven.
Da die bei dieser Messung verwendeten Pulse vor Eintritt in den Aufbau nicht
frequenzmoduliert waren (Kompressorposition fiir kiirzeste Pulse), kann wegen der
normalen Dispersion sédmtlicher verwendeter optischer Komponenten nur die zweite
Variante in Betracht kommen.

Deswegen muf§ eine positive Frequenzmodulation des Fundamentalenpulses im drit-
ten Kristall vorgelegen haben, d.h. seine ldngerwelligen Komponenten trafen friiher
ein als die kurzwelligeren.

In [18] wird, wie schon einmal erwihnt, auf der Basis des FERMATschen Prinzips
die Feststellung getroffen, dafl in einem 4f-Aufbau unter Verwendung von Gittern
alle Frequenzkomponenten zum selben Zeitpunkt in der FOURIEReben eintreffen,
also keine zusétzliche Frequenzmodulation durch den Aufbau eingefiihrt wird. Diese
Argumentation ist aber wegen der Verwendung dispersiver Medien in einem Auf-
bau mit Prismen nicht mehr haltbar. Deshalb wurde eine Abschéatzung der durch
die Prismensequenz eingefiihrten Gruppengeschwindigkeitsdispersion (GVD) durch-
gefithrt. Dazu wurden der optischen Weg der spektralen Komponenten vom Ein-
trittspunkt in die Prismen bis zu einer Ebene senkrecht zur Strahlrichtung der Zen-
tralwellenléinge formuliert, dieser in eine Phasendifferenz der jeweiligen spektralen
Komponente bzgl. der Zentralwellenldnge umgerechnet und abschlieflen die sich er-
gebende Funktion zweimal bei der Zentralwellenldnge nach der Frequenz abgeleitet.
Anhand des sich ergebenden Wertes von ca. +60000 fs® konnte berechnet werden,
daB ein Fundamentalenpuls der Lénge 100 fs beim Durchgang durch die Prismen-
sequenz auf eine Lénge von etwa 1.6 ps gestreckt wird. Dieser Wert ist wegen der
schlecht durchzufiihrenden Messung der realen Eintrittsposition des Strahls in die
Prismen und wegen der zum Zeitpunkt der Messung nicht iiberpriifbaren, das Er-
gebnis aber wesentlich bestimmenden Anfangspulsldnge mit einem groflien Fehler
verbunden (50%).

Dieser Wert liegt in der Groflenordnung der zeitlichen Dispersion des Spektrums in
Abb. 5.3.16. Dabei ist allerdings zu beachten, dafl bei den verschiedenen, oft stark
schwankenden Intensitédten in der dritten Harmonischen prinzipiell bandbreitenlimi-
tierte Pulse mit Langen zwischen 540 fs (0.19nm im Fall B) und 170 fs (0.6 nm im
Fall A) aufgetreten sein kénnen.

Ofter durchgefiihrte Korrelationen zwischen der dritten Harmonischen und der Fun-
damentalen iiber die integrale Vermessung der gesamten erzeugten vierten Harmoni-
schen mittels der SiC-Photodiode in Abhéngigkeit vom Delay zwischen der dritten
Harmonischen und der Fundamentalen ergaben Halbwertsbreiten im Bereich zwi-
schen 1.5 und 2.4 ps, je nach Justagezustand des Aufbaus und Betriebszustand des
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Abbildung 5.3.20: Korrelation der Pulse der 3. Harmonischen und der Fundamentalen-
pulse durch die Messung der Gesamtintensitat der bei der letzten SFM erzeugten vierten
Harmonischen mit der SiC-Diode
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Abbildung 5.3.21: Zur Messung der in Abb. 5.3.20 dargestellten Abhangigkeit verwen-
deter Aufbau

Lasers (z.T. erhebliche Schwankungen in den Pulsenergien und in der Strahlpositi-
on, was durch die Verwendung eines Periskopes mit einer Lange > 10 m verstéirkt
wurde). Ein Beispiel fiir eine solche Messung ist in Abb. 5.3.20 angegeben.

Bei dieser Korrelation ist allerdings zu beachten, dafl die Korrelationsfunktion durch
die gegeniiber den Bandbreiten der beteiligten Pulse eingeschrankten spektralen Ak-
zeptanzbreiten des Kristalls modifiziert sein kann. Im Falle ungechirpter Pulse kann
gezeigt werden, dafl die Messung die gleiche Korrelationsbreite liefert wie eine Mes-
sung ohne den Einfluf der eingeschrinkten Akzeptanz. .Fiir gechirpte Pulse ist aber
die meflbare Breite der Korrelationsfunktion nur als untere Grenze des tatséchlichen
Wertes betrachtbar.

Der oben vermutete Wert fiir die Pulsverldngerung infolge einer Frequenzmodulation
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ist somit mit den Messungen im Rahmen der Fehler vereinbar.

Um die zeitliche Verteilung des Spektrums zu beseitigen, wurde auf Grund dieser
Erkenntnisse doch noch ein Gitter beschafft und ein zweiter Aufbau mit diesem
realisiert. Die Charakterisierung dieses Aufbaus erfolgt in Abschnitt 6.1.

Die in diesem Abschnitt dargestellten Ergebnisse lassen sich wie folgt zusammenfas-
sen:

e Das Spektrum der zweiten Harmonischen ist breiter als theoretisch unter der
Ndéherung einer ungeschwdchten Fundamentalen zu erwarteten war. Diese
Verbreiterung ist intensitdtsabhdingig.

e Das Spektrum der dritten Harmonischen ist infolgedessen auch verbreitert.

e Die dritte Harmonische leistet in jedem Fall einen wesentlichen Beitrag zur
spektralen Breite der vierten Harmonischen (= 50%) und verursacht dessen
asymmetrisch Form.

o Prinzipiell sind mit dem beschriebenen Aufbau spektrale Komponenten bei der
vierten Harmonischen tiber einen spektralen Bereich von etwa 0.4nm erzeug-
bar.

e Diese spektrale Breite entspricht etwa derjenigen eines 145 fs langen, bandbrei-
tenlimatierten Puls.

o Dieses Spektrum ist jedoch zeitlich verschmiert, so dafS fir ein bestimmtes
Delay zwischen der dritten Harmonischen und der Fundamentalen maximal
eine spektrale Halbwertsbreite von 0.22nm erhalten werden kann.

e Diese spektrale Breite entspricht in etwa derjenigen eines mindestens 260 fs
langen, bandbreitenlimitierten Pulses.

e Ursache der zeitlichen Verschmierung ist vermutlich eine durch die verwen-
dete Prismensequenz hervorgerufene positive lineare Frequenzmodulation des
Fundamentalenpulses.

o Prinzipiell ist es maglich, mit dem Aufbau indirekte spektrometrische Vermes-
sungen im Bereich von 197 nm durchzufiihren, indem man Kalibrierungsmar-
ken in ein infrarotes Spektrum setzt, dieses in das Ultraviolette konvertiert
und mit dem zu vermessenden Spektrum wvergleicht. Die Auflosung betrdgt
dabei mindestens 0.05 nm.
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5.4 Modulierbarkeit der Spektren

Im Anschluf3 an die Vermessung der Spektren wurde ebenfalls mittels der CCD-Zeile
untersucht, welche in das Streifendisplay eingeschriebene Strukturen noch sicher im
erzeugten Spektrum der vierten Harmonischen aufgelost werden kénnen. Die Abbil-
dungen 5.4.1 und 5.4.2 zeigen zwei in das Streifendisplay eingeschriebene Muster mit
einer Strukturbreite von 2 bzw. 3 Streifen, die Abbildungen 5.4.3 und 5.4.5 die damit
modulierten IR-Spektren und letztendlich die Abbildungen 5.4.4 und 5.4.6 die da-
mit erzeugten UV-Spektren. Unter den in den Abbildungen angegebenen Zustdnden
“transparent” bzw. “undurchléssig” sind eigentlich die Zusténde ”Drehung der Po-
larisationsebene um 90°”bzw. "keine Drehung der Polarisationsebeneflu verstehen.
Es wurden die kiirzeren Bezeichnungen gewihlt, da die Auswirkungen der analogen
Zusténde die gleichen wéren, bis auf den Unterschied, dafl zur Sichtbarmachung der
tatséchlich im IR vorliegenden Modulation ein Analysator verwendet werden muf.

"undurchlassig"

"transparent"
1 1 1

1 1 1 1
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200

Streifen #

Abbildung 5.4.1: In das SLM einge-
schriebenes Streifenmuster F'1: 2 Strei-
fen ein, 2 Streifen aus

"undurchlassig"

"transparent”

1 1 1 1 1 1 ]
60 80 100 120 140 160 180 200

Streifen #

L L L
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Abbildung 5.4.2: In das SLM einge-
schriebenes Streifenmuster F2: 3 Strei-
fen ein, 3 Streifen aus

Bei den Aufnahmen des IR-Spektrums, auler Abb. 5.4.7, ist auch wieder zu bertiick-
sichtigen, dafl die Storungen am linken Rand durch den Riickreflex des Strahlteilers
(siche Abb. 6.1.1) verursacht wurden, der in dem hier beschriebenen Zustand des
Aufbaus noch zum Einsatz kam. Die Storung setzt sich allerdings wegen einer feh-
lenden zeitlichen Anpassung des Riickreflexes an die Pulse der dritten Harmonischen
nicht in das UV fort. Das Fundamentalenspektrum in Abb. 5.4.7 wurde mit dem
noch im weiteren beschriebenen Aufbau mit Gitter und ohne Strahlteiler aufgenom-
men, weshalb die Stérungen auch hier fehlen.



5 CHARAKTERISIERUNG DES AUFBAUS MIT PRISMEN o1

4,0 1
3,54
3,0 4
2,54
2,0 4
1,5 1
1,0 1
0,5 4
0,0 §

-0,5 T T T T
200 300 400 500 600 700

Signal [mV]

Pixel

Abbildung 5.4.3: Das mit dem Muster
F2 modulierte IR-Spektrum
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Abbildung 5.4.5: Das mit dem Muster
F1 modulierte IR-Spektrum
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Abbildung 5.4.4: Das mit dem Muster
F2 erzeugt UV-Spektrum

3,0

2,51

2,0

Signal [mV]

T
700 800 900
Pixel

Abbildung 5.4.6: Das mit dem Mu-
ster 'l erzeugt UV-Spektrum (feinere
Strukturen waren nicht auflésbar)

Das in 5.4.6 abgebildete Spektrum stellt die feinste im UV erzeugbare Struktu-
rierung dar. Wie aber in Abb. 5.4.7 gezeigt wird, ist eine noch feinere Struktu-
rierung des Fundamentalenspektrums moglich. Der Kontrast der Modulationen im
IR-Spektrum héngt, neben der Qualitdt der Abbildung der Spektren auf der CCD,
auch vom Ausloschungsverhéltnis des verwendeten Polarisators ab.

Dafl im Spektrum der vierten Harmonischen eine geringere spektrale Auflésung als in
dem der Fundamentalen vorliegt, ist auf eine Faltung des Fundamentalenspektrums
mit dem endlich breiten Spektrum der dritten Harmonischen bei der SFM zuriick-
zufithren. Zur Bestimmung der durch den Mischungsprozefl vorgegebenen theoreti-
schen Begrenzung der spektralen Auflosung wurde das Spektrum der vierten Har-
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Abbildung 5.4.7: Die Modulation mit dem Muster FO (1 Streifen ein, 1 Streifen aus)
ist nur noch im IR-Spektrum auflosbar

monischen unter der Annahme eines nur aus zwei monochromatischen Komponenten
bestehenden Fundamentalenspektrums berechnet. Wird der spektrale Abstand die-
ser beiden Komponenten so gewéhlt, dafl er demjenigen der Maxima entspricht,
die im Fundamentalenspektrum bei einer Modulation mit dem Muster F0 entste-
hen, so erhélt man das Spektrum in Abb. 5.4.8. Entspricht er aber dem sich bei
der Modulation mit F1 ergebenden Maximaabstand, erhélt man das in Abb. 5.4.9
dargestellte Spektrum. Es ist in diesen Abbildungen deutlich zu erkennen, dafl im
ersten Fall noch eine Auflésung der jeweils den einzelnen Fundamentalenkomponen-
ten entsprechenden Teilen des Spektrums der vierten Harmonischen moglich ist, im
zweiten jedoch nicht. Dies enspricht genau den experimentellen Ergebnissen.

Wird der Strahl eines kollimierten Justagelasers durch das abgeschaltete Fliissigkri-
stallstreifendisplay gesendet (d.h. alle Streifen drehen den Polarisationszustand des
einfallenden Lichtes um 90°), ist immer ein rdumliches Beugungsbild beobachtbar.
Dies 148t die Vermutung zu, dafl der Streifenmodulator auch in diesem Zustand,
infolge des Fehlens der transparenten ITOY-Elektrodenschicht im Bereich zwischen
den schaltbaren Streifen (gaps), die Eigenschaften eines Gitters (Phasengitters) be-
sitzt. Die Auswirkungen dieser Modulation konnten bei den in diesem Abschnitt
beschriebenen Messungen nicht beobachtet werden. Mdogliche Effekte auf die zeitli-
che und rdumliche Struktur der erzeugten Pulse sind allerdings nicht auszuschlieflen.

Die Ergebnisse dieses Abschnitts sind:

e Die feinsten mit dem Streifendisplay erzeugbaren Strukturen sind in den Fun-

ITO - indium tin oxide
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Abbildung 5.4.8: Simulation des UV- Abbildung 5.4.9: FEine entsprechende
Spektrums bei Verwendung nur zwei- Berechnung fiir das Muster F'1

er monochromatischer Fundamentalen-

komponenten mit einem spektralen Ab-

stand wie demjenigen, den die Funda-

mentalenmaxima bei einer Modulation

mit dem Muster F(0 besidflen

5.5

damentalenspektren noch nachweisbar. Sie haben dort eine spektrale Breite
von etwa 0.2 nm.

Im Spektrum der vierten Harmonischen liegt eine geringere Auflosung die-
ser Strukturen vor, was auf die Mischung des Fundamentalenspektrums mit
dem Spektrum der dritten Harmonischen zuriickzufihren ist. Theoretischen
Simulationen der Verringerung der Auflésung infolge des Mischungsprozesses
stimmen mit den experimentellen Ergebnissen tiberein.

Auch bei einem abgeschalteten Display ist eine Modulationswirkung durch die
Abstinde zwischen den schaltbaren Streifen nachweisbar, die vermutlich ein
Phasengitter bilden.

Zeitlicher Verlauf der erzeugten Pulse

Die Untersuchung der Anwendbarkeit mehrerer im Abschnitt 3 erwahnter Methoden
zur Korrelation der Pulse der vierten Harmonischen mit den Fundamentalenpul-
sen, wie Zweiphotonenionisation, Plasmaschalter und Differenzfrequenzerzeugung,
zeigte, dafl sich nur das letzte Verfahren mit einem vertretbaren experimentellen
Aufwand realisieren lieff und eine ausreichend gute zeitliche Charakterisierung der
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UV-Pulse versprach. Daf3 dieses Verfahren fiir die Zwecke dieser Arbeit geeignet
sein sollte, zeigt auch die Tatsache, daf§ in sdmtlichen im Abschnitt 4.1 zitierten
Arbeiten zur Erzeugung kurzer UV-Pulse unterhalb von 200 nm dieses Verfahren
zur zeitlichen Charakterisierung der generierten Pulse angewendet wurde.

Obwohl zu erwarten war, dafl der an dieser Stelle beschriebene Aufbau infolge der
durch die Prismensequenz eingefiihrten Frequenzmodulation nicht zur Erzeugung
der kiirzesten prinzipiell mit dem verwendeten Konversionsschema erreichbaren Pul-
se geeignet ist, wurde er zur Uberpriifung und Optimierung des Korrelationsverfah-
rens genutzt.

Die Korrelation geschah entsprechend dem in Abb. 3.0.3 dargestellten Schema,
wobei die zu korrelierenden Laserstrahlen zunéchst mittels eines Quarzplattchens
kollinear gemacht wurden und anschliefend eine Fokussierung der Strahlen mittels
einer Sammellinse der Brennweite 210 mm in einen 300 ym dicken BBO-Kristall
erfolgte.

Zum Zeitpunkt dieser Untersuchung war die bei der Verwendung einfacher Linsen
vorliegende, bereits im im Abschnitt 2.4 diskutierte Mo6glichkeit einer Pulsfront-
verkriimmung noch nicht beriicksichtigt worden. Eine spédtere Abschéitzung des
Effektes entsprechend der Beziehung 2.4.2 zeigte, dafl fiir die verwendete Fokus-
sierungssituation die auf der optischen Achse liegenden Komponenten der Pulsfront
der vierten Harmonischen den Randkomponenten um etwa 234 fs hinterherlaufen,
bei der Fundamentalen jedoch nur um etwa 4 fs. Somit kann hochstens eine zeitliche
Verschmierung des Signals iiber 230 fs vorgelegen haben.

Die Abbildung 5.5.1 zeigt einen typischen Verlauf des mit der beschriebenen Metho-
de zu gewinnenden Korrelationssignals. Die Pulse sind, wie auf Grund der festge-
stellten Frequenzmodulation der Fundamentalen zu erwarten war, wesentlich langer
als ein dem vorhandenen Spektrum entsprechender, bandbreitenlimitierter Puls.
Die gut erkennbare Doppelpulsstruktur ist moglicherweise auf eine komplizierte
Wechselwirkung des erwéhnten, permanent vorliegenden Phasengitters mit der dis-
kutierten Frequenzmodulation der Fundamentalenpulse zuriickzufiihren.

Da an dieser Stelle nur die Anwendbarkeit des Korrelationsverfahrens auf der Ba-
sis der Differenzfrequenzerzeugung untersucht werden sollte, wurden keine weiteren
Schritte zur Klarung der Ursachen fiir das Auftreten dieser Struktur unternommen.
Interessant war allerdings die Tatsache, daf§ durch das Einschreiben eines Musters
(jeder 4. Streifen “undurchléssig”) in den Streifenmodulator eine Verdnderung der
Doppelpulsstruktur entsprechend Abb. 5.5.4 erzeugt werden konnte.

Die feinsten in den Korrelationskurven erkennbaren Strukturen hatten Halbwerts-
breiten von etwa 800 fs, wobei die zur Korrelation verwendeten Fundamentalenpul-
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Abbildung 5.5.1: Korrelation der Pul-
se der vierten Harmonischen mit den
Fundamentalenpulsen mittels DFG (al-
le Streifen auf Transmission geschaltet)
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Abbildung  5.5.3: Zweiphotonen-
leitfahigkeitsautokorrelation der
Fundamentalenpulse an einer GaAs-
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Abbildung 5.5.2: Korrelation der Pulse
der vierten Harmonischen mit den Fun-
damentalenpulsen mittels DFG (jeder 4.
Streifen abgeschaltet)
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Abbildung 5.5.4: Korrelation der Pul-
se der vierten Harmonischen mit den
Fundamentalenpulsen bei Verwendung

eines 100 ym bzw. eines 300 pum dicken
BBO-Kristalls

se eine zeitliche Halbwertsbreite von etwa 100fs hatten. Um auszuschliefen, dafl
dies auf eine spektrale Einengung durch die begrenzte Akzeptanz des zur Differenz-
frequenzerzeugung verwendeten BBO-Kristalls zuriickzufithren ist, wurden hinter-
einander je eine Korrelationsfunktion mit einem 100 gm und einem 300 pum dicken
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Kristall durchgefiihrt. Es zeigte sich, daf§ die Ausbeute des Differenzfrequenzsignals
bei Anwendung des diinneren Kristalls, wie entsprechend der Beziehung 2.3.1 zu
erwarten ist, etwa ein Neuntel desjenigen bei Verwendung des dickeren Kristalls be-
trug. Es waren aber keine neuen Strukturen erkennbar, die auf eine Erhéhung der
Auflésung schlieffen lassen konnte. Wegen der Giiltigkeit der Beziehung 2.3.1 diirfte
auch keine die Auflosung verringernde Séttigung vorgelegen haben.

Uber einen Intensititsbereich der Fundamentalen im Fokus von etwa
1 bis 40 GW /cm?

konnten keine Auswirkungen einer Sattigung festgestellt werden.
Die Intensitéten der vierten Harmonischen im Fokus lagen dabei im Bereich von

1.5 bis 6 GW /cm? .

Die Grofle der Foki wurde mittels einer kalibrierten Kamera mit Szintillator (beam
profiler) ermittelt.
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6 Charakterisierung des Aufbaus mit Gittern

6.1 Erlduterungen zum Einsatz eines Gitters

Entsprechend den Ergebnissen des Abschnitts 5.3 war zu vermuten, daf§ durch die
Anwendung der Prismensequenz eine starke Frequenzmodulation der an der letzten
Frequenzmischungsstufe beteiligten Fundamentalenpulse verursacht wurde. Diese
lief§ die generierten Pulse der vierten Harmonischen gegeniiber bandbreitenlimitier-
ten Pulsen etwa um den Faktor 10 ldnger erscheinen.

Prinzipiell wire eine nachtriagliche Kompression der Pulse moglich gewesen, doch
wéren durch den Kompressor vorraussichtlich erhebliche Verluste an Energie in der
vierten Harmonischen verursacht worden (= 50%).

Entsprechend den Erldauterungen in Abschnitt 2.2 und 5.3 sollte aber beim Einsatz
eines Gitters als dispersivem Element iiberhaupt keine Frequenzmodulation auftre-
ten.

Aus diesem Grund wurde der Aufbau fiir den Einsatz eines Gitters umgeriistet
und ein solches beschafft. Es sind allerdings nur spezielle Gitter mit sehr hohen
Zerstorschwellen geeignet, wie z.B. die hochwertigen, goldbeschichtenen Gitter die
fiir Hochleistungspulskompressoren vorgesehen sind.

Wie im Abschnitt 5.3 gezeigt wurde, erfiillte die Geometrie des Aufbaus mit der
Prismensequenz offenbar die Bedingungen fiir eine spektral kompensierte SFM, so
daf ein Gitter ausgewéhlt wurde, welches nur einen geringen Anpassungsaufwand
erforderte.

Bei diesem handelte es sich um ein goldbeschichtetes, holographisch hergestelltes
Gitter mit 1200 Linien/mm, welches eine hohe Effizienz (bis zu 90% in LITTROW-
anordnung) in der -1. Ordnung und eine etwa doppelt so hohe Winkeldispersion wie
die Prismensequenz bieten sollte. Um die Anpassung der Winkelspektren weiter zu
gewéihrleisten, mufite deshalb im Aufbau der Achromat L1 mit einer Brennweite von
400 mm durch einen solchen mit einer Brennweite von 200 mm (siehe Anhang D.0.5)
ersetzt werden. Diese Anpassung durch Austausch des Achromaten soll mit Abb.
6.1.1 verdeutlicht werden. Die Winkeldispersion eines Gitters in der m. Ordnung
ist gegeben durch

dBm -m
d\  d-cos B,

DGitter,m - (611)

wobei (3, der Winkel der Beugungsordnung bzgl. der Gitternormalen, m die Beu-
gungsordnung und d die Gitterkonstante ist. Der Einfallswinkel o und der Winkel
einer Beugungsordnung (3, sind bei einem Gitter bekanntlich {iber die Beziehung

sin v + sin 3, = —mA\/d
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Abbildung 6.1.1: Vergleich der Erzeugung der Winkeldispersion der Fundamentalen mit
der Prismensequenz und mit dem Gitter

Abbildung 6.1.2: Verhaltnisse bei einem Reflexionsgitter

verkniipft. Fiir einen Einfallswinkel von a = 6.4° resultiert daraus eine Winkeldi-
spersion von

Dgitterm =~ 2.2 mRad/nm

in der -1. Ordnung des Gitters. Die mit diesem Einfallswinkel erzielte Winkeldi-
spersion ist exakt doppelt so grof3 wie diejenige, die mit der Prismensequenz erzielt
wurde. Mit einem dermaflen gewé#hlten Gittereinfallswinkel und nach Austausch
des Achromaten L1 aus dem Prismenaufbau (siche Anhang D) durch einen solchen
der halben Brennweite, konnte die Prismensequenz durch das Gitter ersetzt werden,
ohne daf} sich die Winkeldispersion der Fundamentalen auf dem letzten Kristall
gegeniiber dem Aufbau mit Prismensequenz dnderte.
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6.2 Spektrum der vierten Harmonischen

Durch die Verwendung des Gitters statt der Prismensequenz ergab sich ein wesent-
lich breiters Spektrum der vierten Harmonischen. Eine Vermessung der modulierten
Spektren in den Abbildungen 6.2.1 und 6.2.2, analog der im Abschnitt 5.3 beschrie-
benen, ergab eine spektrale Breite von

Alpy =~ (0.46 & 0.10nm) .

Dieser Wert liegt zwischen den in Abb. 5.3.13 vorausgesagten Werten fiir die Féalle
A und B.
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Abbildung 6.2.1: Aufnahme des modu- Abbildung 6.2.2: Aufnahme des Spek-

lierten Spektrums der vierten Harmoni- trums des unmodulierten (dicke Linie)

schen (Muster: 5 Streifen an, 5 aus,..) und des modulierten Fundamentalen-
spektrums (diinne Linie)

Um zu untersuchen, ob durch den Einsatz des Gitters anstatt der Prismensequenz
das Problem der Frequenzmodulation gelést werden konnte, oder ob evtl. andere
optische Komponenten frequenzmodulierend wirken, wurden wiederum Aufnahmen
eines unmodulierten und eines modulierten Spektrums der vierten Harmonischen in
Abhéngigkeit vom Delay zwischen der dritten Harmonischen und der Fundamentalen
aufgenommen (Abb. 6.2.3 und Abb. 6.2.4).

Es zeigt sich, dafl die Breite des Spektrums nahezu unabhéngig vom vorliegenden
Delay ist. Dies bedeutet, dal zu jedem Zeitpunkt alle Frequenzkomponenten der
beiden beteiligten Pulse vorlagen und ein weites Spektrum erzeugen konnten.

Erstaunlicherweise ergab sich eine starke Verkippung der durch die eingeschriebenen
Modulation erzeugten Spuren. Eine Uberpriifung zeigte, daB keine Anderung der



6 CHARAKTERISIERUNG DES AUFBAUS MIT GITTERN 60

1.5

0.5

-0.5

Alg,,_, [PS]

-1.5

-2.5

100 200 300 400 500
Pixel

Abbildung 6.2.3: Aufnahme des Spek-
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Abbildung 6.2.4: Detailaufnahme des
Spektrums der vierten Harmonischen in
Abhéngigkeit vom Delay zwischen der
dritten Harmonischen und der Funda-
mentalen fiir ein mit Streifen modulier-

tes Fundamentalenspektrum (Muster: 5
Streifen an, 5 aus,..)

Strahlrichtung der dritten Harmonischen in Abhéngigkeit von der Delayposition
vorlag. FEine solche Strahlrichtungsénderung, z.B. infolge einer schlecht justierten
Verzogerungsstrecke, hitte eine mogliche Ursache fiir die Verkippung sein kénnen.

Wie in Abschnitt 2.4 erlautert, liegt im letzten Mischungskristall immer eine Puls-
frontverkippung infolge der Erzeugung der benétigten Winkeldispersion vor. Dies
bedeutet, dal die verschiedenen raumlichen Anteile des Strahlprofils der Funda-
mentalen zu verschiedenen Zeitpunkten im Kristall eintreffen und die Anteile der
vierten Harmonischen generieren. Somit tritt eine rdumliche Verschiebung des Orts
der Generierung der vierten Harmonischen auf, welche sich entsprechend der Art
der Abbildung in einer Verschiebung des Bildes des Spektrums auf der CCD wie-
derspiegeln kann. Eine grobe Abschétzung des Effekts aus den in Abb. 6.2.3 und
Abb. 6.2.4 enthaltenen Daten und eine Umrechnung der Pulsfrontverkippung in eine
vor dem Kristall vorliegende Winkeldispersion entsprechend der Beziehung 2.4.1 er-
gibt Werte im Bereich von einigen mRad/nm, was auch theoretisch erwartet wurde.
Dieser Effekt kann somit als Erkldrung der Spurverkippung dienen. Es stellt sich
dann allerdings die Frage, warum ein dhnlicher Effekt nicht auch bei dem im Ab-
schnitt 5 beschriebenen Aufbau auftrat, da doch die Winkeldispersionen und damit
die Pulsfrontverkippungen dhnlich groff gewesen sein sollten.

Die Ursachen dafiir sollen anhand der Abb. 6.2.5 erlautert werden.
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Abbildung 6.2.5: Schematische Darstellung der Auswirkungen von Pulsfrontverkippung
und Frequenzmodulation der Fundamentalenpulse auf die raumliche, zeitliche und spek-
trale Struktur der bei der dritten SFM generierten vierten Harmonischen fiir die beiden
untersuchten Aufbauvarianten, wobei die Pfeile die Verschiebungsrichtung einer im Spek-
trum erzeugbaren Modulation, d.h. Linien konstanter Wellenlange, symbolisieren

In der Aufbauvariante mit Gitter wurde die Linse L4 (siche Anhang D) etwas néher
zum letzten Kristall verriickt, was den Strahlquerschnitt der dritten Harmonischen
im Vergleich zur Aufbauvariante mit Prismen vergroflerte. Wegen des damit auch
vergroBerten Bereichs, in dem eine rdumliche Uberlappung der dritten Harmoni-
schen mit der Fundamentalen auftreten kann, nehmen auch die Auswirkungen der
Pulsfrontverkippung der Fundamentalen zu. In dieser Aufbauvariante mufl von Fun-
damentalenpulsen ausgegangen werden, die kurz gegeniiber den Pulsen der dritten
Harmonischen waren, und hochstens eine geringe Frequenzmodulation besaflen, da,
bis auf das SLM und das Teleskop am Eingang des Aufbaus (siehe Anhang D.0.5),
nur chromatisch korrigierte optische Komponenten, d.h. Achromate, verwendet wur-
den. Somit ergab sich iiber die geringe zeitliche Uberlappungs eine hohe ortliche
Auflésung, mit der dann die Pulsfrontverkippung quasi abgetastet wurde. Dabei
wurde von jedem Punkt aus, d.h. fiir jedes vorliegende Delay, das gesamte Spek-
trum der vierten Harmonischen erzeugt.
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Im Aufbau mit der Prismensequenz waren die Fundamentalenpulse im letzten Kristall
um ein Vielfaches ldnger als die Pulse der dritten Harmonischen und zudem fre-
quenzmoduliert. Dies bedeutet, dafl man dort bei einer relativ kleinen rdumlichen
Gesamtverschiebung und einer geringen ortlichen Auflosung nacheinander die spek-
tralen Komponenten des Fundamentalenpulses abgetastet hat. Das fiihrte dazu, dafl
eine eine Verschiebung Spektrums unter den Spuren auftrat und nur eine geringe
Spurverkippung. Das heifit, in diesem Fall sind im wesentlichen die Auswirkungen
der Frequenzmodulation sichtbar und nur bei sehr genauer Betrachtung der Abb.
5.3.19 kann eine leichte Verkippung der Spuren infolge der Pulsfrontverkippung der
Fundamentalen erkannt werden.

Beim Betrachtung der Abbildungen 5.3.19 und 6.2.4 ist zu beachten, daf} die Wel-
lenléinge einer spektralen Komponente der vierten Harmonischen jeweils in Richtung
steigender Pixelzahlen zunimmt.
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Abbildung 6.2.6: Normierte Korrelationsfunktion zwischen der Fundamentalen und der
dritten Harmonischen bzw. das mittels der SiC-Diode integral gemessene Signal der
vierten Harmonischen, fiir den gesamten Strahlquerschnitt (Kurve A) mit etwa 3mm
Durchmesser und fiir den halben Querschnitt (Kurve B)

Das es sich hierbei tatsiachlich im wesentlichen um einen raumlichen Effekt handelt,
konnte durch die Untersuchung der Abhéangigkeit der Korrelationsfunktion der an
dem letzten Mischungsprozef3 beteiligten Fundamentalen und dritten Harmonischen
vom Strahlquerschnitt gezeigt werden. In Abb. 6.2.6 ist deutlich zu erkennen, dafl
sich die Halbwertsbreite der Korrelationsfunktion durch die Wahl eines kleineren
Strahlquerschnitts deutlich verringern 148t. Dies fithrt aber weder theoretisch, noch
experimentell zu kiirzeren Pulsen bei der vierten Harmonischen, da die Pulsfront-
verkippung durch das kollimierende dispersive Element kompensiert wird, wie im
Abschnitt 2.4 erldutert wurde.
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Die Ergebnisse dieses Abschnitts sind:

e Durch den Einsatz des Gitters wurde die bei einem festen Delay vorliegende
spektrale Breite der vierten Harmonischen auf etwa 0.46 nm erweitert, was den
theoretischen Erwartungen entspricht.

e Bei Aufnahme der Abhdngigkeit der Abbildung des Spektrums der vierten Har-
monischen auf der CCD-Zeile von der Delayposition ist eine rdumliche Ver-
schiebung Spektrums erkennbar.

e Die Interpretation der Aufnahmen gelingt unter der Annahme kurzer Funda-
mentalenpulse, die eine Pulsfrontverkippung, aber keine Frequenzmodulation
aufweisen.

o Fine Verkleinerung des Strahlquerschnitts der an der letzten SFM beteiligten
Fundamentalen bewirkt zwar eine Verringerung der Breite der Korrelations-
funktion der Fundamentalen und der dritten Harmonischen, d.h. des durch
die Pulsfrontverkippung hervorgerufenen Anteils, doch hat dies, wie erwartet,
keinen Finflufl auf die Pulslinge der vierten Harmonischen.

6.3 Zeitlicher Verlauf der erzeugten Pulse

Mit dem in Abschnitt 6 beschriebenen Aufbau zur Differenzfrequenzerzeugung konn-
ten Korrelationsfunktionen zwischen den Pulsen der vierten Harmonischen und den
Fundamentalenpulsen gewonnen werden, die derjenigen in Abb. 6.3.1 entsprechen.
Wie die Abb. 6.3.2 zeigt, betrug die Pulslange der an der Korrelation beteiligten
Fundamentalenpulse dabei etwa 7,, = 150fs. Die Halbwertsbreite der Korrelations-
funktion in Abb. 6.3.1 betrug 7y,x.» = 892fs.

Aus der Beziehung 3.0.5 ergibt sich fiir Gaulpulse die folgende Verkniipfung zwi-
schen den Pulsdauern bei einer solchen Korrelation:

Taw = A/ Th w — T2 (6.3.1)
Daraus folgt, dafl die an der Korrelation beteiligten Pulse der vierten Harmonischen
eine Lénge von 74, = 880fs besessen haben miifiten. Entsprechend den Erlaute-
rungen zur Beziehung 2.3.7 und der Hinweise in [9] miissen aber die Auswirkungen

der unterschiedlichen Gruppengeschwindigkeiten beriicksichtigt werden. Bei einer
Kristalldicke von 300 um ergibt sich damit eine zeitliche Verzégerung zwischen den
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Abbildung 6.3.1: Differenzfrequenzkor- Abbildung 6.3.2: Zugehorige interfero-
relation zwischen den 4w-Pulsen und metrische Autokorrelation der Funda-
den Fundamentalenpulsen mentalenpulse

Pulsen nach Durchlaufen des Kristalls von 650 fs. Aus der diesen Effekt beriicksich-
tigenden Korrelationsfunktion

L
+3 400

G(1)= / / L (t+x- Uélw) L, (t—7+a- Uéhw) dtdx , (6.3.2)

_% —00
ergibt sich, daf§ die beteiligten UV-Pulse eine Léange von etwa
Taw = 700 fs

besessen haben miissen, wenn diese gauBférmig waren. Hierbei ist L die Kristall-
dicke, 7 das Delay zwischen den Pulsen und die vg sind die Gruppengeschwindig-
keiten. Dabei fallt auf, dal sich die Breite des Korrelationssignals erst wesentlich
zu verdndern beginnt, wenn eine UV-Pulsdauer der Gréflenordnung von etwa 600 fs
bzw. der Gesamtverzogerung zwischen den Pulsen erreicht wird.

Da diese Gesamtverzogerung linear von der Kristalldicke abhéngt, sollten sich dement-
sprechend mit einem 100 ym dicken Kristall schon Pulse ab etwa 200 fs vermessen
lassen. Durch eine Korrelation der Pulse der vierten Harmonischen mit denjenigen
der zweiten oder dritten Harmonischen, eine entsprechende Kiirze der Pulse voraus-
gesetzt, sollte sich die Auflésung ebenfalls steigern lassen, da die Differenzen der
Dispersionen in diesen Féllen kleiner ist.

Aber nicht nur der gemessene Wert muf3 korrigiert werden, sondern auch der theo-
retisch zu erwartende. Infolge des zuriickgelegten Glasweges in der Linse und im
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kollimierenden Prisma von insgesamt etwa 1.5cm mufl mit einer Verbreiterung der
Pulse der vierten Harmonischen von 145 fs auf etwa 200 fs gerechnet werden.

Die Grofle der die theoretisch und experimentell ermittelten Pulsldngen verlangern-
den Effekte ist auf die vergleichsweise hohe Dispersion der optischen Materialen
in diesem UV-Bereich zuriickzufithren. Eine Verbreiterung des Korrelationssignals
durch eine unerwiinschte Pulsfrontverkriimmung kann wegen des hier zur Fokussie-
rung genutzten Hohlspiegels ausgeschlossen werden.

Die Lange der bei 197 nm erzeugten Pulse erreicht somit in jedem Fall den angestreb-
ten fs-Bereich, ist aber noch etwa drei bis viermal grofler als theoretisch zu erwarten
war. Fine mogliche Ursache dafiir konnte eine Frequenzmodulation der Pulse der
vierten Harmonischen infolge einer nicht ausreichend optimierten Positionierung des
kollimierenden Quarzprismas sein.

Ein weiterer wichtiger Aspekt ist, dafl wegen der grofien zeitlichen Verschmierung
auch etwaige zeitliche Modulationen in der Korrelationsfunktion nicht auflésbar sind,
solange die auftretenden Strukturbreiten die GroBenordnung der Gruppenverzoge-
rung nicht erreichen. Die in Abb. 6.3.3 dargestellten Ergebnisse einer Modellrech-
nung zeigen, dafl z.B. ein aus zwei kurzen, gauBférmigen Pulsen von je 200 fs Halb-
wertsbreite zusammengesetzter Doppelpuls eine dhnliche Korrelationsfunktion her-
vorruft, wie ein etwa 700 fs langer, gaufiférmiger Einzelpuls. Damit wére es denkbar,
daB tatsdchlich wesentlich kiirzere Pulse generiert werden, diese aber wegen einer
nicht zu verhindernden zeitlichen Modulation infolge des diskutierten permanenten
Phasengitters im SLM z.B. in Mehrfachpulse bzw. Pulsketten umgewandelt werden
und dann eine Korrelationsfunktion wie lange Einzelpulse verursachen.

Die Untersuchung der Abhéngigkeit der Pulsldnge von der Prismenpositionierung
und -justage ist sehr aufwendig, da dabei immer eine rdumliche (Strahlrichtung) und
zeitliche Anpassung (Delay) der vierten Harmonischen an die Gegebenheiten des fiir
die Differenzfrequenzerzeugung vorgesehenen Teils des Aufbaus gewihrleistet sein
muf.

Diese Untersuchung und auch diejenige zu den Auswirkungen der Verwendung ei-
nes kiirzeren Kristalls wegen der begrenzten Diplomarbeitszeit nicht mehr beendet
werden.

Die Ergebnisse dieses Abschnitts sind:
e Bei der Korrelation der Pulse mittels Differenzfrequenzerzeugung ist zu be-

achten, dafl sich deren Gruppengeschwindigkeiten wesentlich unterscheiden.
Dies kann bei einer entsprechenden Kristalldicke eine starke Verbreiterung
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Abbildung 6.3.3: Theoretisch bei der DFG unter Beriicksichtigung der Gruppenge-
schwindigkeiten zu erwartende Korrelationsfunktion G (7) fiir die Korrelation eines
Fundamentalenpulses von 150 fs mit einem UV-GauBpuls (A) bzw. mit einem UV-
DoppelgauBpuls (B)

der Korrelationsfunktion und eine Verschmierung etwaiger zeitlicher Modula-
tionen hervorrufen.

o Fs zeigt sich, daff der verwendete Kristall mit einer Dicke von 300 um fiir
eine Vermessung von Pulsen oder Pulsstrukturen nicht geeignet ist, wenn diese
kiirzer als 600 fs sind.

e Unter Beriicksichtigung der unterschiedlichen Gruppengeschwindigkeiten er-
geben sich Pulslingen bei der wvierten Harmonischen von etwa T00fs. Das
bedeutet, diese Pulse sind etwa um den Faktor 3 bis 4 ldnger, als theoretisch
erwartet wurde.

e Ursachen fiir die sich ergebenden, zu groffen Pulslingen kinnen eine nicht
kompensierte Frequenzmodulation der Pulse bei der vierten Harmonischen sein
oder eine die Korrelationsfunktion verbreiternde zeitliche Modulation der er-
zeugten Pulse infolge des tm SLM enthaltenen permanenten Phasengitters.
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7 Zusammenfassung

Ziel der Arbeit war die effiziente Erzeugung zeitlich modulierter Femtosekundenpulse
bei etwa 197 nm.

Die Charakterisierung des zu diesem Zweck realisierten Aufbaus hinsichtlich der
Spektren und Intensitéitsabhéingigkeiten der einzelnen Harmonischen zeigte, daf al-
le Frequenzkonversionen, bis auf die Erzeugung der zweiten Harmonischen, durch
die auf der Ndherung ungeschwéchter erzeugender Wellen basierenden Beziehungen
sehr gut theoretisch beschrieben werden kénnen. Unter Verwendung des gemessenen
Spektrums der zweiten Harmonischen fiir die weiteren theoretischen Betrachtungen
ergibt sich eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen theoretischen und experimen-
tellen Ergebnissen. Die bei der vierten Harmonischen erzielte Bandbreite entspricht
derjenigen von 145 fs langen, bandbreitenlimitierten Gauf3pulsen.

Da anfinglich kein Gitter mit einer geniigend hohen Zerstorfestigkeit gegeniiber
der verwendeten Laserstrahlung zur Verfiigung stand, wurde zur Erzeugung der
bendtigten Winkeldispersion im zunéchst realisierten Aufbau eine Prismensequenz
verwendet. Damit ergab sich aber eine in den Rechnungen zu beriicksichtigende star-
ke Abhéngigkeit des Schwerpunkts des Spektrums der vierten Harmonischen vom
Delay zwischen der Fundamentalen und der dritten Harmonischen. Diese Abhéngig-
keit lie3 sich qualitativ und quantitativ durch eine Frequenzmodulation der Funda-
mentalenpulse infolge der Gruppengeschwindigkeitsdispersion der Prismensequenz
erkldren und verschwindet bei Verwendung eines Gitters.

Mit dem verwendeten raumlichen Lichtmodulator (Streifenmodulator) lief§ sich das
Spektrum der Fundamentalen bis an die durch die Streifenbreite festgelegte Auflo-
sungsgrenze strukturieren. Die ermittelte, etwas geringere Auflésung des in das UV
iibertragenen Spektrums ist auf eine Verschmierung infolge der Mischung mit der
dritten Harmonischen einer nicht zu vernachlassigenden spektralen Breite zuriick-
zufithren und sehr gut theoretisch beschreibbar.

Mit dem realisierten Aufbau lieflen sich Pulsenergien bei der vierten Harmonischen
von etwa 1puJ erzeugen, was einem Gesamtkonversionswirkungsgrad von 0.15 bis
0.2% entspricht. Er ist damit etwa doppelt so grof§ wie derjenige des in [9] be-
schriebenen konventionellen Aufbaus ohne Modulationsméglichkeiten, was deutlich
die Vorteile einer spektral kompensierten Summenfrequenzmischung zeigt.

In der Arbeit wurden auch die Auswirkungen der durch die dispersiven Elemente ver-
ursachten Pulsfrontverkippung diskutiert. Es wurde theoretisch und experimentell
gezeigt, dafl diese keine Auswirkungen auf die Lénge der bei der vierten Harmoni-
schen erzeugten Pulse hat.

Im Laufe der Arbeit ergab sich, dafl die Korrelation der Pulse der vierten Harmo-
nischen mit den Pulsen der Fundamentalen iiber eine Differenzfrequenzerzeugung
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prinzipiell ein geeignetes Mittel zur zeitlichen Charakterisierung der UV-Pulse ist.
Als problematisch erwies sich die Differenz der Gruppengeschwindigkeiten zwischen
den zu korrelierenden Pulsen, die sich in einer von der Kristalldicke abhéngenden
zeitlichen Verschmierung bzw. Verbreiterung der Korrelationsfunktion dufert.

Die sich beim Einsatz eines nur 300 pum dicken Kristalls schon ergebende zeitliche
Verschmierung ist die Ursache dafiir, dafl keine zeitliche Modulierbarkeit der er-
zeugten UV-Pulse nachgewiesen werden konnte. Somit war nicht klarbar, ob die
ermittelte Pulsdauer von etwa 700 fs wirklich die z.B. durch eine unvollstéandig kom-
pensierte Frequenzmodulation hervorgerufene Lénge eines Einzelpulses oder diejeni-
ge einer Mehrfachpulsstruktur ist. Eine solche Mehrfachpulsstruktur konnte infolge
einer zeitlichen Modulation durch die nachgewiesene permanente Phasengitterstruk-
tur des Lichtmodulators tatsédchlich vorliegen.

Zusammenfassend 148t sich somit feststellen, dafl bis auf den Nachweis der zeitlichen
Modulation der generierten UV-Pulse die gestellte Aufgabe erfiillt wurde.

Zum endgiiltigen Nachweis der zeitlich modulierten Pulse bei 197 nm und zur Klarung
der Ursachen fiir die im Vergleich zu den theoretischen Erwartungen zu grofien
Pulsléngen sollen Untersuchungen unter Verwendung wesentlich kiirzerer Kristalle
durchgefiihrt werden. Wegen der zeitlichen Begrenzung der Diplomarbeit kénnen
diese erst im Anschluf} erfolgen.
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A Theorie der Dreiwellenmischung

Ausgehend von den MAXWELLschen Gleichungen

V x E —pdH (A.0.3)
VxH = 8tf)

V-D = 0

V-B = 0

und bei Betrachtung von Effekten bis zur zweiten Ordnung in einem nichtlinearen,
anisotropen Medium, d.h.

D = qE+P
].3 = 60):((1)E + f)NL
(ﬁNL> = € Z XE?;EgEk )

jk

wobei unter YV und )?(2) die elektrischen Suszeptibilitéitstensoren zweiter und drit-
ter Stufe in der Entwicklung der Polarisation nach der Feldstirke?® zu verstehen
sind [14], erhélt man fiir die Mischung dreier ebener, monochromatischer Wellen,
die sich in z-Richtung ausbreiten, ohne Beriicksichtigung der Absorption folgendes
System gekoppelter Wellengleichungen :

0ZE17; = —’ililEng;j GiiAkz
0.Ey; = —iroEsEj; e iAk2 (A.0.4)
azEgk = —i/igEliEQj 6+iAkz .

Dabei seien kq, ko und k3 die Wellenzahlvektoren der Wellen 1, 2 und 3 bzw. deren
z-Komponenten und es gilt

Die Indizes 1, j, k beinhalten den Polarisationszustand der Wellen 1, 2 und 3 und
kénnen nur die Werte x oder y bzw. 1 oder 2 annehmen, da nur eine transversale

(3)

QOﬁ = Eoi(l)ﬁ + 60)26(2)];32 + Eo)é( EB +
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Polarisation bzgl. der z-Richtung moglich ist. Fiir die Welle mit dem Index [ ergibt
sich die Kopplungskonstante [30]

wi
K| = ZMEOX(Q)CZ , (A.0.6)
wobei ¢; die zugehorige Phasengeschwindigkeit und w; die Kreisfrequenz ist. Die
benotigten y® lassen sich aus den fiir die verschiedenen Kristalle tabellierten nicht-
linearen Kopplungskoeffizienten berechnen:

1
5)(532;1 = dijk (A.0.7)

Die in der Literatur angegebenen Werte unterscheiden sich z.T. wesentlich[12, 16,
31]. Wegen der KLEINMANNschen Symmetriebedingungen [17] gilt ¥ = Xz(j,l fiir
alle Permutationen von 7,7 und k. Fiir eine gegebene Orientierung des Kristalls
beziiglich der einfallenden Wellen und ein bestimmtes Polarisationsschema der Wel-
len ist dann der effektive Kopplungskoeffizient d g entsprechend der Beziehung F.2.4
zu berechnen.

Bei der Herleitung des Differentialgleichungssystems A.0.4 wurde nur die Annahme
sich langsam #ndernder Amplituden gemacht 2!:

2k30.Esp, (2) > 07Esy, (2) (A.0.8)

Das bedeutet, daf sich die Amplituden nur iiber Léngen wesentlich éndern diirfen,
die grofl gegeniiber den Wellenlédngen sind. Unter dieser Voraussetzung beschreibt
das Differentialgleichungssystem alle Arten von Wechselwirkungen zwischen drei
Wellen in einem nichtlinearen optischen Kristall, wie z.B. Summenfrequenzmischung,
Differenzfrequenzmischung und parametrische Verstarkung. Bis auf bestimmte Spe-
zialfille, wie z.B. die Niherung einer ungeschwiichten Fundamentalwelle?? bei der
SHG oder ungeschwichter erzeugender Wellen bei der SFM, sind analytische Losun-
gen nicht bekannt, so daf§ eine numerische Bearbeitung der sich ergebenden Rand-
wertprobleme mit Hilfe entsprechender Programme, wie MathCad, Maple oder Mat-
Lab, notig ist.

Im Falle der Naherung ungeschwichter erzeugender Wellen bei einer SFM, d.h.
0.E1; = 0 und 0,E,; = 0, ergibt sich nach einem Weg L im Kristall eine Amplitude
der erzeugten dritten Welle

eiAkL -1

_ A.0.

1
Es, = — §w3N€OC3deﬂ’E1iElj

2Islowly varying amplitude approximation
22pon depleted fundamental wave approximation
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woraus sich letztlich die wichtige Beziehung fiir die Konversionseffizienz

13 w?%dQﬂ‘ 1
L,Ak) = = L. L’sinc® [ AkL A.0.10
g ( 7 ) [1[2 86860711712713 SIme 2 ( )

ergibt.

Will man die Konversion kurzer Laserpulse in nichtlinearen Medien exakt beschrei-
ben, so hat man zu beachten, dafl nicht nur die Wechselwirkungen dreier monochro-
matischer Wellen zu beriicksichtigen sind, sondern diejenigen dreier Spektren. Die
Differentialgleichungen A.0.4 erweitern sich dann entsprechend den Darstellungen
in [30] zu

0-E1; () = —im / Eg () Ej; (2 — Q) e K02 g
OB () = _i’”/ Eg () Ef, (Q = @) e 25D g0 (A.0.11)
8ZE3k (Q) = —Z./'ig/ Eli (Q/) E2J (Q _ QI> €+iAk(Q,Q/)z ASY

Ak (Q,Q) = ko(wr + Q)+ ki (W + Q=) — ks (w +wa +Q) .

B Pulsfrontverkippung bei spektral kompensier-
ter SFM

Es wird eine ideale spektral kompensierte SEM Ay " = AT + A/ mit 77 (A, Ay ) =1
angenommen. Entsprechend der Abb. B.0.4 sind die Winkel einer erzeugenden ()
und einer erzeugten spektralen Komponente (A2) bzgl. des Wellenzahlvektors des
zugemischten Lichtes der Wellenléinge \j; folgendermafien verkniipft:

fo = arctan Lﬁl/\ (B.0.12)
cos 31 + /—\—;[
Nach einer Reihenentwicklung bis zum zweiten Glied und Ableitung erhélt man

a1
d51N1+2‘—1

Am

— (M Awr) - (B.0.13)
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1
~Mi <B

M

Abbildung B.0.4: Veranschaulichung der Winkelverhaltnisse bei einer nichtkollinearen
SFM. Die Pfeile entsprechen den Wellenzahlvektoren, die umgekehrt proportional zur
jeweiligen Wellenlange sind.

Fiir das Verhéltnis der spektralen Breiten® vor und nach der SFM bei einem kon-
stanten Ajp; erhélt man

Ao da 1
AN dN (1 + )_1)2 = O ) (DO

AM

Die Pulsfrontverkippung vor der Mischung infolge der Erzeugung der fiir die spek-
tral kompensierte SFM notwendigen Winkeldispersion D; betriagt entsprechend der
Beziehung 2.4.2

< d
tan’yl = )\1 : Dl mit D1 = d—fl (B015)
1

und danach
tany, = Ag - Do, (B.0.16)

wobei Dy = % die Winkeldispersion nach der SFM ist. Mit den oben hergeleiteten
Beziehungen ergeben sich

D2 = D1 . CL_I und /_\2 =a- 5\1, (B017)
woraus sich wiederum
tany, = tan v, (B.0.18)

folgern 148t, d.h. die Pulsfrontverkippungen vor und nach der SFM sind gleich.

23Unter den angegebenen Wellenlingen sind die Vakuumwellenléingen zu verstehen.
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C Theoretische Verkniipfung der Spektren
Unter der Annahme, daf§ die auf 1 normierten Konversionseffizienzfunktionen?! n¢, ,
der Kristalle C; 3 in dem zu betrachtenden mehrstufigen Konversionsprozefl

Wy =w;tw — wWyg=wy+tw — Wq=ws+ws

nicht von den Intensititen des zu konvertierenden bzw. generierten Lichtes abhéngen?
und sich auch die Spektren nicht durch intensititsabhéngige Effekte, wie z.B. Selbst-
phasenmodulationen, &ndern, sollten die im folgenden dargestellten Beziehungen
zwischen den normierten Spektren gelten:

So (w1) sei das gegebene Eingangsspektrum

f So (Wl) - S0 (wz - wl) Ny (wz - wl,wl) dw
0

Si(we) = =
f SO (wl) . SO ((DQ — wl) dw1
0
f Si (w2) S0 (w3 - W2) *Ne, (w3 - w2,w2) dws
0
Sy (w3) = =
f 51 (WQ) . S() ((I)g — u)g) dw2
0
f Sy (w3) - So (W4 - w3) leh (w4 - ws,ws) dws
0
53 <W4) =

f 52 (Cdg) . SO (0_)4 — u)3) dw:),
0

Dabei sind s, w3, w4 die Zentralwellenldngen bei der zweite, dritten und der vierten
Harmonischen.

24Definiert entsprechend der Beziehung 2.3.1 ohne Vorfaktoren vor der sinc-Funktion.
25N&herung ungeschwichter erzeugender Wellen
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D Zeichnung des Versuchsaufbaus

D ZEICHNUNG DES VERSUCHSAUFBAUS

udfunuyQ ¢ 1w npady A

dqZ-add  dAdd
uLyosIofe[[nuIZS 1w sopyoidwesg  Jddq
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Abbildung D.0.5: Versuchsaufbau des Pulsformers
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E Technische Daten des Jenoptik SLM-S 160/h

Typ twisted nematic
Aktive Flache 11 x 11 mm?
Anzahl der Streifen 160

Streifenbreite /-abstand 58.42um / 10.16um
Schaltzeit ein < 3ms

Schaltzeit aus < 2bms

Schaltzustand aus

Rotation um 90°

Schaltzustand ein

Rotation um 0°

Laserfestigkeit fiir 1.06pum Nd:YAG
cw:
pw:
pw:

7T0W/cm?

5 — 10J/cm? bei 1ns Pulsdauer
3MW/em?

bei 2mm Fleckdurchmesser
und 1kHz Folgefrequenz

Quelle: F. Reichel Jenoptik LOS

Transmission 600 — 900nm | > 80%

Absorption 600 — 900nm < 10%

Quelle: Messung, Petra Mampel

F Optische Materialdaten

F.1 Quarzglas (SQ1)

e Typ: isotropes Glas

e Dispersionsrelation (A in pm, Quelle [32]):

0.6961663 - \?

0.4079426 - \? 0.8974794 - \?

n()\):\/lJr

F.2 ﬂ — BaBQO4 (BBO)

e Name: Beta-Barium-Borat

A2 —0.06840432

A2 —0.11624142 - A2 —9.8961612

(F.1.1)
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e Typ: negativ einachsiger Kristall
e Transmissionsbereich (Quelle [27]): 189 — 3500nm

e Dispersionrelation (A in pm, Quelle [16, 31] nach KATO):

0.01878
Y _OUIOIS 01354 - A2 F21
1o (N) \/ 7350 + 1o — 001354 ) (F.2.1)
0.01224
(N = 1/2.3753 4+ —12Et (01516 - A2
ne (M) \/ 2 0.01667
1+ tan?6
n® (6) = n, T tan (F.2.2)
1+ (n,/ne)” tan?6
V4
A >
k
®
n, | |
n, — v

~n(e)

Abbildung F.2.1: Polarkoordinatensystem zur Beschreibung der Brechungsindizes in
(negativ-) einachsigen Kirstallen entsprechend der Definitionen in [16]

In Abbildung F.2.1 sind die Beziehungen zwischen den fiir die Phasenanpas-
sung in einachsigen Kristallen relevanten Gréflen dargestellt, wobei k die Nor-
male zu den Phasenfronten der sich ausbreitenden Welle ist, die Z-Achse der
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F.3

7

optischen Achse_’des Kristalls entspricht, 6 der Winkel zwischen der optischen
Achse und dem k-Vektor ist und ¢ der Rotationswinkel um die optische Achse.

In der Abbildung wurden zudem die Abhéngigkeiten der Brechzahlen fiir eine
ordentliche und fiir eine auflerordentlich polarisierte Wellen schematisch fiir

einen negativ einachsigen Kristall dargestellt.

In einer ordentlich polarisierten Welle schwingen die Vektoren des elektrischen
]i‘eldes E senkrecht zu der Ebene, die durch die optische Achse Z und den
k-Vektor beschrieben wird, im Falle einer aulerordentlich polarisierten Wellen

parallel dazu.

nichtlineare Kopplungskoeffizienten (Quelle [16]):

effektive Kopplungskoeffizienten:
dpoe = d318in60 — das cos 0 sin 3¢
deve = doocos® B cos3¢

LiB;05 (LBO)

Name: Lithium Triborat
Typ: negativ zweiachsiger Kristall
Transmissionsbereich (Quelle [27]): 160 — 2600nm

Dispersionrelation (A in pm, Quelle [16]):

n? = 24542+ % —0.01388)\?
ny = 2.5390 + % — 0.01848)?
n? = 2.5865+ % —0.01861\*
no(A) = n, (N

1 + tan? (¢)

(F.2.3)

(F.2.4)

(F.3.1)
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e nichtlineare Kopplungskoeffizienten (Quelle [16]):

o cffektive Kopplungskoeffizienten:

fiir Phasenanpassungsrichtungen bei Dreiwellenmischungsprozessen in
den Hauptebenen des Kristalls (entsprechend den Definitionen in [16])

XY-Ebene: dype = d3oc080

YZ-Ebene: dy, = d31cosf
XZ-Ebene (0 < 0.):  dee = dspsin® 6 + ds; cos® 6
XZ-Ebene(f > 0,):  deeo = dza5in” 0 + dz; cos® 0

fir sonstige Richtungen siehe Verweis in [16]
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G Kalibrierung der SiC-Diode

100 :Zji

Signal [mV]

(1110000 + 12800) V/J

1E-3 0,01 0,1 1
Energie/Schul [uJ]

Abbildung G.0.1: Pulsenergieabhangigkeit des Signals der SiC-Photodiode, vermessen
an einem ArF-Lasersystem bei 193nm und bei einer Pulsdauer von etwa 20ns mit kali-
briertem Abschwachersatz
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