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The World little knows how many thoughts and theories
which have passed through the mind of a scientific investigator

and have been crushed in silence and secrecy of his own criticism.

Michael Faraday (1791-1867)



Einfithrung

Mit der Entdeckung des Lasers durch Theodore Maiman brach ein neues Kapitel der Optik an. Zeit-
gleich dazu begannen Arbeiten auf dem Gebiet der nichtlinearen Optik. Im Jahr 1961 entdeckten Franken
et. al. [2] die Erzeugung der zweiten Harmonischen mit einem gepulsten Rubin-Laser bei einer Grundwel-
lenléinge von A = 694, 2 nm, einer Pulsenergie von 3 J und einer Pulsdauer von 1 ms. Die Erzeugung von
hoheren Harmonischen von elektromagnetischen Wellen niedriger Frequenzen war bereits bekannt. Fiir
den optischen Bereich standen aber bis dahin keine ausreichend intensiven Lichtquellen zur Verfiigung.
Erst mit der Entwicklung des Lasers und der damit verbundenen hohen Intensitiat konnte man in den Be-
reich der optischen Nichtlinearitéiten vorstoflen. Zahlreiche Arbeiten zu nichtlinearen Phinomenen folgten
[3,4,5,6]. Im Laufe dieser Entwicklung war man bestrebt, die Lichtintensitét zu erhdhen. Dies erreicht
man zum Beispiel mit der Erh6hung der Energie des Laserpulses. Dabei kénnen aber thermische Effekte
auftreten. Eine elegantere Moglichkeit ist die zeitliche Verkiirzung des Laserpulses. Wird die Pulsenergie
in einer kiirzeren Zeit abgegeben, steigt die Leistung und damit die Lichtintensitét. Die Zeitskala, die
technisch beherrschbar ist, spielt also eine grofie Rolle.

An folgendem Beispiel soll die Bedeutung einer hohen Zeitauflosung erldutert werden. Die Zeitauflosung
der menschlichen Wahrnehmung liegt im Bereich von 40 ms. Unterhalb dieser Zeitskala konnten lange
Zeit keine Messungen durchgefiihrt werden.

Abbildung 1: Pharao Ramses II. auf einem Tempelrelief von Abu Abbildung 2: Prinz Baltasar Car-
Simbel [7] los Equestrian von Spanien auf einem
Gemailde von Diego Veldzquez

Abbildung [1] zeigt den &gyptischen Pharao Ramses II. auf einem Relief im Tempel von Abu Simbel
(ca. 1250 v. Chr.). In Abbildung[2 ist ein Gemélde (1634-1635) des spanischen Malers Diego Veldzquez
mit Prinz Baltasar Carlos Equestrian von Spanien zu sehen. Die Werke zeigen Pferde in einer ,Ga-
loppstellung” . Beide Kiinstler konnten die zeitliche Bewegung eines Pferdes nicht auflésen und so ist die
Darstellung der Pferde ungenau, denn diese Schrittstellung kommt beim Galopp nicht vor. Der Governeur
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von Kalifornien Leland Stanford beauftragte Eadweard Muybridge, festzustellen, ob ein galoppierendes
Pferd fiir einen kurzen Moment alle 4 Beine in der Luft hat. Der Nachweis gelang ihm im Jahr 1878, als
er den Bewegungsablauf eines galoppierenden Pferdes mit einer Zeitauflésung von ca. 2 ms aufzeichnete
(siehe Abbildung [3).
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Abbildung 3: ,Sallie Gardner at a gallop.“ Aufgenommen von Eadweard Muybridge in Palo Alto (Kalifornien) im Jahr
1878. [9]

Die Zeitskalen, in die man vordringen konnte, wurden immer kiirzer. Die ,Streak-Technik* , die Muy-
bridge benutzte, wurde weiter verbessert, und man erreichte eine maximale Zeitauflésung von ca. 1078
Sekunden. Erst durch die Entwicklung der Pulslaser und Anwendung von Q-Switch-Techniken und Mode-
Locking gelang es, die Zeitauflosung auf 10~!4 Sekunden zu steigern. Der kiirzeste Laserpuls im optischen
Bereich hat eine Pulsdauer von 4,5 fs. Zur Zeit scheint es sogar moglich, Pulse von ca. 100 Attosekunden
Dauer zu erzeugen. Mit der Verkiirzung der Laserpulse konnten immer hohere Spitzenleistungen erreicht
werden. Durch Anwendung der CPA (chirped pulse amplification) ist man inzwischen in der Lage, La-
ser zu bauen, die Spitzenleistungen von mehreren Terawatt besitzen. Mehrere Projekte beschiéftigen sich
momentan damit, Petawatt-Laser zu bauen. Die Lichtintensitaten bei Kurzpulslasern sind hoch genug,
um nichtlineare Effekte zu beobachten — in diesem Bereich wirken sie sich sogar oft als storend aus
(Selbstphasenmodulation, Selbstfokussierung).
Die Polarisation einer elektromagnetischen Welle spielt bei vielen Prozessen eine grofie Rolle. Erhéht man
die Intensitéiten der Laserfelder, mufl man auch nichtlineare Effekte beachten, die den Polarisationszu-
stand beeinflussen. In vielen Lasern werden zum Beispiel Faraday-Isolatoren eingesetzt, um Riickreflexe
zu vermeiden — Quarz-Plattchen dienen dazu, die Polarisationsebene zu drehen. Ein tieferes Verstédndnis
der nichtlinearen Polarisationsdrehungen ist wichtig. In dieser Arbeit wird der nichtlineare Faradayeffekt
und die nichtlineare optische Aktivitit untersucht. Der Terminus nichtlinear bezieht sich auf nichtlineare
Prozesse 3. Ordnung, die durch das elektrische Feld des einfallenden Laserlichts erzeugt werden. Es exi-
stieren auch Untersuchungen zu nichtlinearen Prozessen 2. Ordnung [10]. Sie sollen aber nicht Gegenstand
dieser Arbeit sein. Fiir die experimentellen Arbeiten wird ein Ti-Sa Lasersystem benutzt, das in der Lage
ist, Pulse mit einer Spitzenintensitéit von einigen Gigawatt pro cm? zu erzeugen. Die optische Aktivitit
wird an kristallinem Quarz untersucht, der Faradayeffekt an einem kommerziellen Faradayrotator. Ei-
ne der ersten theoretischen Arbeiten zur nichtlinearen optischen Aktivitdt stammt von Akhmanov und
Zharikov [11]. Die Autoren gaben eine allgemeine Materialgleichung fiir gyrotrope Medien an.

D; =¢iE; + ’Yijkg—f]: + Xije B Er + X;jklEja—-if + 0By EL By + FijklmEjEkaaxini (1)
Den nichtlinearen Beitrag schrieben sie dem letzten Term mit der Konstanten I';jxim, zu. Die Bestim-
mung dieser Tensorelemente war das Ziel der darauf folgenden Experimente. Unerwiinschte Effekte wa-
ren zusétzliche Drehungen, die durch thermische Prozesse induziert wurden. Diese Prozesse waren die
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Folge der hohen Pulsenergien der damals verfiigbaren Laser [12]. Bei der Untersuchung der Selbstfokus-
sierung von Argon-Laser Strahlung in Bi;2SiO5y wurden sowohl die nichtlineare optische Aktivitdt als
auch der nichtlineare Faradayeffekt beobachtet. Der zusétzliche Drehwinkel ist in der folgenden Tabelle
in Abhéngigkeit von der Fluenz angegeben.

F=80W/cm? | F=2000 W/cm? | F = 4000 W/cm?
Optische Aktivitat p = 51°45’ p = 51°24’ p = 50°54’
Ap = —21' Ap = —51’
Faradayeffekt @ = 18°48’ p = 20° @ =21°
Ap =1°12 Ap =2°12

Allerdings betrug die Dauerleistung des benutzten Lasers bei maximaler Fluenz 1 Watt, so dafl der
dort gemessene Effekt mit Sicherheit thermischen Ursprungs ist. Andere Untersuchungen wurden an
LiIO3 durchgefiihrt [13]. Die Angabe der zusétzlichen Drehung erfolgt durch eine Konstante a*. Den
zusétzlichen Winkel o kann man dann mittels

a=a"Ll (2)

berechnen. L ist die Wechselwirkungslange und I die Intensitét des Laserpulses. Der ermittelte Wert fiir
LiIO3 bei A = 532 nm betrigt

o (Lil03) = (1£0,6) - 10" deg - cm - W1, (3)

Die einzige bekannte Arbeit iiber Untersuchungen an Quarz wurde von Gorban et. al. veroffentlicht [14].
Der spezifische zuséatzliche Drehwinkel bei A = 694, 3 nm betrigt

o (Quarz) = (1,3 £0,6) - 10 % deg - cm - W™, (4)

Thermische Effekte konnten nach den Angaben der Autoren ausgeschlossen werden. Auflerdem stellten
sie fest, dafl das Vorzeichen der zusétzlichen Drehung gegenlidufig zum Vorzeichen der linearen Drehung
und der thermischen Effekte war. Bei der Messung der nichtlinearen optischen Aktivitdt, mufl darauf
geachtet werden, thermische Effekte moglichst klein zu halten. Eine Arbeit zur thermischen nichtlinearen
optischen Aktivitdt in BSO wurde von Zheludev et. al. verdffentlicht [15]. Die Untersuchungen wurden
mit einem cw-Laser durchgefiihrt. Der nichtlineare Drehwinkel betrug bei einer Laserleistung von 200 mW
ca. 0,3 Grad. Ultrakurze Laserpulse erreichen hohe Intensitéiten (50 GW - cm™2) bei verhiltnismiBig klei-
nen Pulsenergien (<1 mJ). Mit diesen Lasersystemen sollte es méglich sein, die schnellen elektronischen
Prozesse der nichtlinearen Effekte zu messen.

Der nichtlineare Faradayeffekt wurde vor allem in resonanter Umgebung gemessen. Auch hier kann der
Begriff nichtlinear fiir verschiedene Effekte, wie zum Beispiel hohe Lichtintensitdten oder hohe Magnet-
felder, stehen. Die ersten Messungen stammen von Vlasov und Zaitsev [12] an Bi;2SiOqo (siehe oben)
sowie von Bairamov et. al. [16] an Bij3GeOay.

F=20W/cm? | F =750 W/cm? | F =1000 W /cm?
Optische Aktivitat © = 51°50’ @ = 51°41’ @ = 51°35’
Ap=-9 Ap = —15
Faradayeffekt p=13° o =13°6' p=13°15
Ap =06 Ap =15

Diese Dauerleistung des Lasers betrug aber ebenfalls 1 Watt. Somit scheint dieser Effekt auch thermischen
Ursprungs zu sein. Eine der ersten ausfiihrlichen theoretischen Arbeiten zum nichtlinearen Faradayeffekt
stammt von Yu und Osborn [17]. Die Autoren gaben eine grobe Abschétzung des zu erwartenden Effekts
an. Fiir I = 50GW - cm~2 geben Sie einen Drehwinkel von

a~4,12-10"*a3 rad (5)

an. Dabei ist ag der effektive Ionenradius in A. Die nachfolgenden experimentellen Arbeiten beschiftigen
sich ausschlieBlich mit resonanten Ubergéingen [18] 19, [20,[21, 22| 23, 124]. Nichtlineare Untersuchungen
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im nichtresonanten Bereich sind bis jetzt nicht bekannt. Die Arbeit im nichtresonanten Gebiet hétte
auflerdem den Vorteil, dafl die theoretischen Herleitungen klassisch durchgefiihrt werden koénnen. Aus
diesen Griinden wurde fiir diese Arbeit ein nichtresonanter Wellenléngenbereich gew#hlt (um 800 nm).
Die Ergebnisse der Experimente sind nicht von thermischen Effekte dominiert.

Im ersten Kapitel wird auf die Grundlagen ultrakurzer Laserpulse eingegangen. Im darauf folgenden Ka-
pitel werden die Modelle fiir den linearen und nichtlinearen Faradayeffekt bzw. fiir die optische Aktivitét
vorgestellt. AnschlieBend werden der experimentelle Aufbau erliutert und die Ergebnisse dargestellt. Zum
Schlu werden die Resultate interpretiert.
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Kapitel 1

Grundlagen ultrakurzer Laser

1.1 Maxwell-Gleichungen

Die Grundlage zur Beschreibung aller optischen Phénomene sind die Maxwell-Gleichungen. Sie stellen ein
gekoppeltes Differentialgleichungssystem dar, das die elektrischen und magnetischen Felder miteinander
verkniipft. Die allgemeine Form der differentiellen Maxwell-Gleichungen lautet

ﬁ‘g == 0 ﬁ~D = Q

. oB . oD (1.1)
E = & - 9P =

V x 5 V xH By +7

Die Materialgleichungen verkniipfen die dielektrische Verschiebung mit der elektrischen Feldstérke sowie
die magnetische Induktion mit der magnetischen Feldstéarke. Fiir ein homogenes und isotropes Medium mit
linearer Response haben sie folgende Form (diese Gleichung gilt strenggenommen nur im Frequenzraum)

D =ee0E B = ppoH. (1.2)
Die Stromdichte ist der elektrischen Feldstdrke proportional.

J=oE (1.3)

Die Maxwell-Gleichungen vereinfachen sich, falls man Dielektrika ohne freie Ladungstriger und ohne
Strome betrachtet, wie folgt:

V-B = 0 V-D = 0
.. 5 L b) (1.4)
VxE = _8_B VxH = 8_D

ot ot

Aus diesen Maxwell-Gleichungen lassen sich die allgemeinen Wellengleichungen fiir elektromagnetische
Wellen herleiten.

- 92D n 9*B
AE = /’(‘OIJ’I"W AH = 606}@ (15)
Fiir lineare Medien vereinfachen sich diese Gleichungen zu
. 10%E . 1 0°H 1
AFE = —<— AH = ——— = — 1.
c? Ot2? c? ot? ¢ NG TN (1.6)
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Im Vakuum ist e, = p, = 1, und die Phasengeschwindigkeit ¢ geht in die Vakuumlichtgeschwindigkeit cg
iiber. Die Lichtgeschwindigkeit in Materie und die Vakuumlichtgeschwindigkeit sind iiber den Brechungs-
index miteinander verkniipft.

“ <— n = /e (1.7)

n

CcC =
Eine Losung der Wellengleichung sind ebene Wellen.
S 1ra o 2 m o
E(F, t) _ 5 Eoez(wtfkr) + Eékefz(wtfkr)}
= Re(Ey) cos(wt — ki — @) (1.8)

Der Phasenterm ¢ ist die Phase von EO. Einsetzen dieser Losung in die Wellengleichung liefert die
Dispersionsrelation fiir den Wellenvektor

B= (1.9)

Die Intensitét einer elektromagnetischen Welle erhélt man, wenn man den Poyntingvektor kennt. Unter
Ausnutzung der Beziehung H= Vel (ﬁ X E)7 kann man ihn wie folgt aufschreiben:

S=ExH=\/¢/u-E x (ﬁxﬁ):\/e/uﬁEQZEOErcﬁEQ. (1.10)

Die Oszillationen des elektrischen Feldes kénnen nicht aufgelost werden. Deshalb wird die Intensitéit als
zeitliches Mittel des Poyntingvektors iiber eine Oszillation definiert.

1 [T

I(t) = T/t 1S(t)]dt’ (1.11)

Sl

Setzt man das elektrische Feld in der Form (1.8) mit zeitlich verénderlicher Amplitude ein, erhélt man

I(t) = eoerncoRe(Eq(t))2. (1.12)

1.2 Mathematische Beschreibung

Eine elektromagnetische Welle 1d8t sich sowohl im Zeitbereich als auch im Frequenzbereich beschreiben.
Beide Darstellungen sind #dquivalent und beschreiben das elektrische Feld vollstdndig. Der Ubergang
zwischen beiden Doménen erfolgt mittels Fouriertransformation.

Ew) = FE®)= / h E(t)e~tdt (1.13)
Bty = FYEW) = %/jo E(w)etdw (1.14)

Dabei werden Groflen im Frequenzraum mit einer Tilde gekennzeichnet. Das elektrische Feld eines La-

serpulses ist reell. Die Fouriertransformation liefert Frequenzkomponenten im negativen (E (w)) und

=+
positiven Frequenzbereich (E (w)) . Da negative Frequenzen unphysikalisch sind, zieht man es vor, nur
mit positven Frequenzen zu rechnen.

-+ = .
E () :{ E(w) fir +w>0 (1.15)
0 sonst

Das elektrische Feld im Zeitbereich ist demnach gegeben durch

B)=FYE W)+ E (@) =2ReF(E (). (1.16)
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Die allgemeine Darstellung des elektrischen Feldes ergibt sich damit als:
. 1~ .
E*(t) = 5Eo(t)e@(t). (1.17)

Dabei ist Ey(t) die Amplitudenfunktion und ®(¢) die Phasenfunktion. Oszilliert das elektrische Feld mit
einer Mittenfrequenz wry,, fithrt man das Konzept der Tragerfrequenz ein und schreibt

. 1 - . )
Et(t) = 5EO(zf),e“ﬁ(t)eM’f. (1.18)

Die momentane Frequenz ist die Ableitung der zeitlichen Phase ®(¢) nach der Zeit und damit gegeben
durch

w(t) =wr + %qﬁ(t) (1.19)

Falls die momentane Frequenz zeitlich variiert, besitzt der Puls einen Chirp — er ist frequenzmoduliert.
Ein Beispiel fiir einen gechirpten Gaufipuls der Form

2 . .
B(t) = Re [¢” 7 (0 cient (1.20)
ist in Abbildung[1.1 dargestellt.
t [fs] t [fs]
-100 -50 0 50 100 -100 -50 0 50 100

1,0+ up-chirp 1 13

0,5 _1 19
N
s o 1 E
&) =
-
0,5 T g : 10 3

10} T g & 17

1,0} down-chirp 1 I 13

[
i | [

05} 1 ) ' o |2
N
o 0,0 11 E
] =
-
0,5} + {0 =5

1,0} I 1t

00 80 0 50 100 200 80 0 50 100
t [fs] t [fs]

Abbildung 1.1: Gaufipuls mit Up- bzw. Down-Chirp und instantaner Frequenz entsprechend (1.20) (7 = 32 fs, wy, = 10'®
Hz, ¢(t) = £0,01 fs—2 - ¢?). Einen dhnlichen Frequenzverlauf, mit niedrigeren Frequenzen, kann man auch in musikalischen
Darstellungen finden. Fiir beide Fille ist ein &hnliches Beispiel in der temperierten Stimmung dargestellt.
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1.3 Modenkopplung

Ein Laser besteht im wesentlichen aus 3 Komponenten, dem aktiven Medium, der Pumpquelle und dem
Resonator (siehe Abbildung T.2).

Pumpquelle

—t

aktives Medium
Auskoppel-
spiegel

Resonator

Abbildung 1.2: Resonator (mit hochreflektivem und teildurchlissigem Spiegel), aktives Medium und Pumpquelle bilden
die Bestandteile eines Lasers. Die Linge des Resonators L ist fiir die Modenselektion ein wichtiger Parameter.

Die Pumpquelle liefert die nétige Energie, um das aktive Medium zu invertieren. Mit Hilfe des Resonators
baut das aktive Medium seine Inversion durch stimulierte Emission ab. Die Resonatorgeometrie bestimmt
die longitudinalen und transversalen Moden, die im Laser anschwingen kénnen. Die longitudinalen Moden
mit der Frequenz v, werden durch die Resonatorlange L bestimmt.

c
Um = M—= 1.21

m=mor (1.21)

Der aktive Laseriibergang selbst bestimmt die Linienbreite der Emission. Im Resonator kénnen nur Fre-
quenzen anschwingen, die einerseits die Resonatorverluste kompensieren und andererseits mit den Reso-

natoreigenfrequenzen iibereinstimmen (Abbildung |1.3).

longitudinale Resonatormoden

Lasertibergang

Resonator—
verluste

>
(O]

Abbildung 1.3: Nur Moden, die innerhalb des Verstarkungsprofils liegen und mit den Resonatormoden iibereinstimmen,
koénnen anschwingen

Die Phasenlage zwischen den anschwingenden Moden ist normalerweise statistisch. Gelingt es, eine feste
Phasenbeziehung der Form ¢, (t) = m - a einzustellen, hat das enstehende Feld folgende Form [25]

sin [2EL (Awt + )]

sin [1(Awt + )]

E(t) = Ey sin(wot). (1.22)
Dabei ist Aw der Frequenzabstand der longitudinalen Moden. Das Ergebnis der Kopplung verschiedener
Moden ist in Abbildung zu sehen.

Mit zunehmender Anzahl von gekoppelten Moden erhoht sich die Intensitéit und die Pulsdauer nimmt
ab. Im Ti-Sa Laser sind ca. 10°-10° Moden gekoppelt. Damit erreicht man Pulsdauern im fs-Bereich. Die
Modenkopplung wird durch das Kerr-Lens-Modelocking (KLM) realisiert. Das rdaumliche Strahlprofil im



KAPITEL 1. GRUNDLAGEN ULTRAKURZER LASER 5

Intensitit [a.u.]

t [fs]

Abbildung 1.4: Die Anzahl der gekoppelten Moden (M) beeinfluBt die Breite und die Spitzenintensitéit der Pulsziige. Die
Intensitdt mufl mit den angegebenen Faktoren skaliert werden.

Resonator soll gaufiférmig verteilt sein (TEMgp-Mode) und im Ti-Sa Kristall den kleinsten Durchmesser
besitzen. Der optische Kerr-Effekt dndert den Brechungsindex in Abhingigkeit von der Intensitéit des
elektrischen Feldes entsprechend

Dabei ist ng der lineare Brechungsindex und ngy der nichtlineare Brechungsindex. Bei geniigend hohen
Intensitéten tritt also im Kristall eine Brechungsindexverteilung auf, die der rdumlichen Intensitétsver-
teilung des elektrischen Feldes proportional ist — der Kristall wirkt wie eine intensitédtsabhéngige Konvex-
linse, da die optische Dicke in der Mitte des Strahlquerschnitts am grofiten ist. Stellt man an geeigneter
Stelle eine Apertur in den Resonator, so dndert man die Giite derart, dal nur Laserpulse hoher Intensitét
eine ausreichende Verstéarkung erfahren — die Modenkopplung ist realisiert.

1.4 Propagation von Laserpulsen

Die Propagation von Laserpulsen wird mit der Wellengleichung (1.5) beschrieben. Setzt man statt
die modifizierte Materialgleichung

D(t,7) = eoE(t,7) + P(E(t, 7)) (1.24)
mit der induzierten Polarisation P in die Wellengleichung ein, erhélt man

1 92 0?

Angenommen, als Losung kommen ebene Wellen bzw. eine Superposition von ebenen Wellen in Frage,
die sich in z-Richtung ausbreiten, dann hat das elektrische Feld folgende Form:

— —

E(t,z) = Ey(t)e’wrt=k=2), (1.26)
Die Wellengleichung lautet somit

9= 1 /9% = .0 = 27\ i(wnt—k-2)
—kZE(t,z) — 2 —Eo(t) + 2iw, —FEo —wiEp | e ==y
0

0% -
o = Pt 2). (1.27)

0912
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- _ t2
Wenn die Einhiillende des elektrischen Feldes ein Gaufipuls der Form FEy(t) = Ege™ 2 ist, kann man die

zweifache Zeitableitung der elektrischen Feldstérke explizit angeben.

o2 - 2 4t 4wt -
F— __+__M_L_w% Ey(t) (1.28)
or2 P 2
—
a b

Fiir einen Gauflpuls sind die Betriige der Parameter a,b und ¢ in Abbildung 1.5 berechnet.

" T T T T T
x10" ¢l

-/ '\

1x10” &

E Ibl Jos8
- -/
Tp 1x10% L -
{2 E Py
& 3 5
h=) E Ho6 3
q —_—
[} L -
- @
S wmo*L lal =
= E . 54
& b — ’ 104 &
= 3
2 -

1x10” &

1x10% |

1x10% I " I " I " I " I

t [fs]

Abbildung 1.5: Gaufipuls und Konstanten der Wellengleichung fiir 7 = 50 fs und wy, = 2,35 - 10'® Hz. Die SVEA
vernachléssigt die Einfliisse der Faktoren b und c gegeniiber dem Faktor a.

Man erkennt, dafl die Naherung
|a| < [b] < |e], (1.29)

die auch als SVEA (Slowly Varying Envelope Approximation) bezeichnet wird, gerechtfertigt ist. Die
Wellengleichung reduziert sich damit auf die Form

—

k2 — Wi E(t,z) = fﬂoaip(t 2). (1.30)
= a3 ’ o2 7

Um nichtlineare Effekte beschreiben zu kénnen, entwickelt man die Abhéngigkeit P = ﬁ(ﬁ) in eine Po-
tenzreihe. Dabei mufl man beachten, dafl die Abhéngigkeit der induzierten Polarisation einen , Gedacht-
niseffekt“ beinhalten muf}. Die Polarisation wird also von allen vorher wirkenden Feldstérken beeinflufit.
Die vollstéindige Materialgleichung lautet demnach

Pi(t) = & [ le-j(t—t/)Ej(t’)dt/

t t
+€o / / > Xt =t t = t")E; (') Ey(t")dt'dt”
—00 J —00 ik

=00 ik

t t t
+€O/ / / injkl(t_t/’t_t”7t_tI/I)Ej(tl)Ek(tH)El(t”l)dtldt//dtnl
i (1.31)

x(t) heifist Suszeptibilitdtstensor und beschreibt die Antwort des Mediums auf das elektrische Feld.
Falls man x(t) = O fiir ¢ > 0 setzt, lautet der lineare Anteil der zeitlichen Polarisation im Zeit- bzw.
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Frequenzraum

)
=
—~
~
G
Il

“+oo
Eo/ inj(t—t/)Ej(t/)dt, (132)
o &
~ +OO +OO .
Prw) = o / / > Xt — ) E;(t)dt e dt. (1.33)
—0o0 —0o0 j

Die zeitliche Polarisation ist eine Faltung der Funktionen x;;(t — ¢') und E;(¢') im Zeitbereich. Die
Fouriertransformierte einer Faltung im Zeitbereich ist aber nichts anderes als das Produkt der einzelnen
Fouriertransformierten, das heifit

Pl (w) =& Z Xij (W) Ej(w). (1.34)

Dabei ist x;j(w) = F(xi;(t)) (bei x wird auf die Tilde verzichtet). Im Frequenzbereich ist die lineare
Polarisation also besonders einfach zu beschreiben.

Die nichtlineare Wechselwirkung wird am Beispiel eines Zwei-Photonen-Prozesses dargestellt (Abbildung

L.6).

t

Abbildung 1.6: Die 2 Photonenabsorption in einem Zweiniveausystem

Das Zweiniveausystem hat die Energiezustinde F; und Fs, wobei Fy — E; = 2hw gilt. Ein Photon
der Energie hw wird absorbiert. Dabei mufl es ein virtuelles Zwischenniveau mit der Energiedifferenz
AFE = Eyit. — By besetzen. Dies ist aufgrund der Heisenbergschen Unschérferelation moglich. Wegen

AE-At>h (1.35)
kann sich das Atom fiir kurze Zeit (At) im Zustand FE\iy. befinden.

S (1.36)

1
w  2mcy

At ~

Im optischen Bereich entspricht dies einigen Zehntel Femtosekunden. Das bedeutet, nichtlineare Effekte
sind fiir Laser mit Pulsdauern von ca. 50 fs quasi instantan. Damit reduzieren sich die ,, Gedéchtniseffekte®
zu instantanen Effekten, und man kann annehmen

Xije(t =t t—=1t") = xijd(t —t)o({t—1t") (1.37)
Xijei(t =t 6t —t"t—t") = ximd(@E—t)o@t —t")o(t—t")  uwsw. (1.38)

Die nichtlinearen Polarisationseffekte kann man also instantan schreiben
PYM(t) = €0 X Bj (t) + Xijn By (8) Er () + Xijm By () Ex () Er(t) +..]. (1.39)

Fiir die numerische Berechnung der Pulspropagation fiihren diese Betrachtungen zu zwei wichtigen
Schliissen.
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e Die Berechnung linearer Propagationseffekte erfolgt im Frequenzraum.
e Die Berechnung nichtlinearer Propagationseffekte erfolgt im allgemeinen im Zeitbereich.

Die Losung der Wellengleichung im Zeit- bzw. Frequenzraum lautet fiir einen Propagationsschritt Az

E(t,z+ Az) = E(t,2)e ") = E(t, z)e 1A (1.40)
Ew,z+Az) = E(w,2)e W) = B(w, z)e”kW)Az, (1.41)

1.5 Drehungen der Polarisationsebene

In diesem Kapitel soll gezeigt werden, wie der Suszeptibilitéitstensor X beschaffen sein muf}, um eine
Drehung der Polarisationsebene zu bewirken. Um die Behandlung zu vereinfachen, wird angenommen, daf3
das elektrische Feld sich in z-Richtung ausbreitet. Das heifit, man braucht nur die z und y-Komponenten
zu betrachten. Es ist offensichtlich, daf} X von Null verschiedene Nichtdiagonalelemente besitzen muf,
damit ein Energietransfer zwischen den Polarisationskomponenten stattfindet. Da es in der zy-Ebene keine
Richtungsabhéngigkeit geben darf, muBl x.» = Xxyy gelten. Wegen der Energieerhaltung mufl auflerdem

die Bedingung |xzy| = |Xye| erfiillt sein. Geht man mit dem Ansatz
%_( X11 X12 ) (1.42)
—X12  X11

in (1.30) ein, erh&lt man mit der allgemeinen Definition des elektrischen Feldes (1.8) fiir den Realteil der
Wellengleichung

<k3 _ w_;%) 1 < E:nO )Gi(WLtkzz) _ W_% < XllEzO +X12Ey0 >ei(thkzz)' (143)
)2\ Eyp 2¢§ \ —Xx12Ez0 + x11Ey0

Damit kann man fiir E, und Eyo ein Gleichungssystem aufstellen, das folgende Form hat:

, WP wi
kz _ % ExO = g (XllEIO + XlQEyO)
2 2
w w
(=) B = % e vt
e €

Das Losen dieses Gleichungssystems fiihrt zu einer Eigenwertgleichung fiir die Wellenzahl k.
w .
kzo/o = ic*L L+ x11 £ixa2 (1.44)
0

Setzt man dieses Ergebnis wiederum in die Wellengleichung ein, erhélt man eine Beziehung fiir die Eigen-
vektoren, die zirkular polarisiertem Licht entsprechen. Der Definition von [26] folgend, werden die beiden
Zusténde wie folgt bezeichnet:

. E, .

Eys = % ( 1 ) etlwrt=k=0) L ¢ c, linkszirkular (1.45)
o Ey 1 i(wrt—kz0)) :

E, = WA e *0) 4 c.c. rechtszirkular. (1.46)

Wegen der Beziehung
X111 X12 1 _ X11 + 2X12 0 1
—X12  X11 { 0 X11 + 1X12 {
X1l X12 1 _ X11 — iX12 0 1
—X12 X11 —i 0 X11 — EX12 —i
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vereinfacht sich der Ausdruck fiir die Polarisation zu einem Produkt eines Skalars mit einem Vektor.
Py = 20 X Eoyyo = coxo /0 B (1.47)

Den Brechungsindex erhélt man iiber die Maxwellrelation.

- 7
ne = VIt xoo=vV1+x1Efixiz =1+ xu- \lli 1f;211

1 4
/—1+X11 <1:l: X12 )
——

214 x11

Q

no

iX12
= + == 1.48
o 2710 ( )

Dieser Brechungsindex wird nun in die Propagationsgleichung (1.41) eingesetzt. Die einfallende Welle sei
in z-Richtung polarisiert. Nach Transmission durch ein Medium der Lange L hat die Welle die Form

- FE.o 1 (b — 1 (ot —
E(L z : ez(wt ko L) +< i >e7,(wt kOL):| +
@ = 4 .
Eo K 1 )ei(wtkoL)+( 1 )ei(wtkoL)]
2v/2 —1 )
Ex0 i(wi—koL) [( 1 ) —iAKL ( 1 ) iAkL:|
= e . e T+ . e +
2v/2 ) —1

EZo o~ i(wt—koL) [( 1. )eiAkL+< 1 )e—mkﬂ
2\/5 —1 7

_ Ex i(wt—koL) cos(AkL) EZo —i(wt—koL) cos(—AkL)
ﬁe sin(AkL) + \/ﬁe sin(—AkL) ) - (1.49)

Der Drehwinkel der Polarisationsebene « lautet also:

a=AkL = L AL = CH X2

1.50
Co Co 2’110 ( )

Um die Polarisationsebene von linear polarisiertem Licht zu drehen, mufl der Suszeptibilitétstensor X
folgende Eigenschaften erfiillen.
e Die Diagonalelemente miissen denselben Wert besitzen (xzz = Xyy) und reell sein.

e Die Nichtdiagonalelemente miissen zueinander konjugiert komplex (x., = Xj,) und rein imaginir
sein.

Der Drehwinkel hdngt nur von den Nichtdiagonalementen ab.



Kapitel 2

Faradayeffekt

In diesem Kapitel werden die Modelle fiir den Kerreffekt und den linearen bzw. nichtlinearen Faradayeffekt
vorgestellt. Dabei geht es darum, die Suszeptibilitdt bzw. den Suszeptibilitdtstensor auf der Basis einer
mikroskopischen Theorie herzuleiten. Die dabei verwendeten Modelle lehnen sich stark an das Drude-
Modell an. Die Berechnung der nichtlinearen Suszeptibilitdten erfolgt mittels Storungsrechnung. Die
Herleitung des mikroskopischen Modells erfolgt unter der Annahme von monochromatischen Wellen.
Damit vereinfacht sich die Herleitung erheblich. Auflerdem soll die Theorie fiir den Fall nichtresonanter
Anregung hergeleitet werden, das heifit, fiir das Verhiltnis aus Anregungsfrequenz und Resonanzfrequenz
soll stets Z—E < 1 gelten.

2.1 Kerreffekt

In diesem Abschnitt wird ein nichtlinear gebundenes Elektron einer elektromagnetischen Welle ausgesetzt.
Den Ausgangspunkt bildet die Lagrangefunktion £, die als Differenz zwischen kinetischer Energie T und
potentieller Energie U definiert ist.

L=T-U (2.1)

Das Potential des nichtlinear gebundenen Elektrons enthélt den quadratischen Federterm und einen Term
4. Ordnung.
1 2 2 K o, 212

Uzikz(a: +y —7(3: +y)> (2.2)
Dabei ist k die Federkonstante und K die Kopplungskonstante fiir den nichtlinearen Anteil.
Das elektromagnetische Feld liefert ebenfalls einen Beitrag zur Lagrangefunktion. Die kinetische Energie
enthilt einen zusétzlichen Term — das kinetische Potential. W#hlt man die Strahlungseichung, kann man
das elektrische Feld mit dem Vektorpotential A_'E wie folgt darstellen:

. 94y
E=— atE' (2.3)
Die Lagrangefunktion lautet also
m .y 2 T L o 2 1 2 22
KZE(CE +y°)+er »—gk(ﬂc +y)+ZkK(x +y°)°. (2.4)
Geht man damit in die Lagrangegleichungen II. Art ein, erhélt man mit % = —F und w? = % die
Bewegungsgleichungen
Pl (z— K@ +y?)r) = % [Eaoe™ + Efger!] (2.5)
.. € W * o —iw
) (y— K@ +y7)y) = o [Byoe™" + B (2:6)

10
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Fiihrt man nun eine Stérungsrechnung nach dem kubischen Term durch, erhélt man folgende Gleichungen

in 0. bzw. 1. Ordnung Stérungstheorie.

A=0: #0 4 wgoz(o) = %
30 4 2,0 =
Y+ way o

[Ezoezth 4 E;koefith]

twr,t * _—iwrt
[Eyoe + Ey()6 ]

A=1: M 4+ wa® = WK [(x“)))Q + (y(o)ﬂ 2

2 2
0 4 w2y = 2K [(x(m) + (5) } 4O,

Die Losung fiir A = 0 wird im Fourierraum durchgefiihrt, das heit fiir (% bzw. 3(©):

5(0) *
2 o (T _ e Eqxo _ EZo
(o~ )( 5 ) = T [( Eyo )6(w wr) + ( Ey
x(O) € w}?) EzO twr,t
y(o) - 2mwi w? — w? F ¢ +
P “o L y0
——

L
X11

) O(w +wL)]

!

Somit lauten (") bzw. y") unter Vernachlissigung der Terme, die mit 3wy, oszillieren

©) 3 2 Kwiw? E -
x € € oO*pP 2 2 x0 Twrt
2(E) _BYYe np ey E Lt
< y(l) > Qmw% 4 (m) (mg —mf)‘* “ ol | Eyol ] [( Eyo )e <

X
Fiir die Suszeptibilitét folgt:
X = X1 +xar

und fiir den gesamten Brechungsindex

NL
X
n= T o = ey 2 i (1
11 N——
ng

Im allgemeinen wird der Brechungsindex auch in der Form
1 NL
nzno—i-—xi =ng + nol
2 no

angegeben.

2.2 Linearer Faradayeffekt

E;O ) ith:|
" e .
E}o

1 X11\11L

21+ xh

)

(2.7)

(2.8)
(2.9)

(2.10)

(2.11)

(2.12)

(2.13)

(2.14)

(2.15)

In diesem Abschnitt soll ein linear gebundenes Elektron einem konstanten Magnetfeld ausgesetzt werden,
das in Ausbreitungsrichtung der elektromagnetischen Welle gerichtet ist. Das Magnetfeld fiihrt zu einem
weiteren Term in der Lagrangefunktion. Die Bewegungsgleichungen ergeben den zusétzlichen Anteil der

Lorentzkraft.

Das konstante Magnetfeld wird durch einen zusétzlichen Term im Vektorpotential A beschrieben. So-
mit setzt sich A aus zwei Teilen zusammen, dem Term Az und dem Term Ag, der den EinfluBl des

Magnetfeldes beschreibt.

— —

A':AE‘Jr B

(2.16)
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Abbildung 2.1: Zur Geometrie beim Faradayeffekt. Der Ausbreitungsvektor des elektromagnetischen Feldes, wie auch das
B-Feld zeigen in z-Richtung. Die Polarisationsebene wird um den Winkel o gedreht.

Der erste Term wurde bereits angegeben (2.3)). Wahlt man als Richtung des Magnetfeldes die z-Richtung,
so ist eine mogliche Wahl von A 5:

0
is=| Bz |. (2.17)
0
Damit lautet die Lagrangefunktion
2 L 1
L= % ¥ e A+ ejaB — Shit. (2.18)
Losen der Lagrangegleichungen II. Art mit der Abkiirzung fiir die Zyklotronfrequenz wc = % ergibt die
Bewegungsgleichungen.
.. . 2 (&
T —weytwyr = (—) E,
m
.. . 2 e
Y+wer +wpy = (_) E,
m
Die Losung erfolgt wiederum im Fourierraum.
- . - ~ € *
—w?F —iwwel +wiE = %277 [Er0d(w —wr,) + B0 (w + wr,)]
- - - € *
—WJ +iwweE + Wiy = %277 [Eyod(w —wL) + Ejpd(w 4 w)]

Diese Gleichung lautet in Matrixschreibweise

2 2 . ~ »
Wy —w —wwwe x —i Ewo _ E:cO
(7 55 (3) s (B ) (B Jar] o

Um sie zu l6sen, ben6tigt man die inverse Matrix:

2 2 . —1 Wy —W TWwwo
Wy —w —lWwwe . (wZ—w?)2—w2w?, (Wi —w?)2—w2w} (2 20)
. - . 2 .
wWwe w% — w2 —1wwe wh—w
(W —w?)?2—w?w? (W —w?)?2—w?w?

Den Einflu} von we im Nenner kann man vernachléssigen, wenn man sich weit weg von Resonanzen

befindet: ,
wwd wd (Wi B
(w%——wQ)Q = E (F - ) < 1. (2.21)

Fiihrt man fiir die Matrixelemente folgende Abkiirzung ein

2 . 2
wp IWWCoWp

L L
wi-w?  (Wi-w?)? | — ( X1 X1z | _¥
Cibwowd °2 = ( R - ) =XL, (2.22)

(wE—w?)? wZ—w?



KAPITEL 2. FARADAYEFFEKT 13

kann man die Losung folgendermaflen aufschreiben:

T € by Eo iwnt , OF E%o —iwrt
= — z . 2.23
(3) =z [0 (B )i (2 229

Da der Tensor X1, die Form von (1.42) besitzt, folgt fiir die Suszeptibilitdten fiir links- bzw. rechtszirkular
polarisiertes Licht

X6 = Ei\ci)el% (%) (x11 +ixT2) = X1 +iXT2
= o () (i — i) = — i
und fiir den Brechungsindex:
nesje = no Z;‘%. (2.24)
Den spezifischen Drehwinkel erhiilt man mit (1.50).
o —wp wLwcwﬁz (2.25)

L~ 2cono wi(wg —w?)?’

Die durchgefiihrte Herleitung wurde unter der Néherung von einer Resonanzfrequenz durchgefiihrt. Es
ist deshalb giinstig, moglichst viele wellenlingenabhiingige Grofien durch xt, auszudriicken, das wiederum
durch ng dargestellt werden kann. Fiir den spezifischen Drehwinkel erhélt man also folgende Gleichung:

2 2 2 1 2
2 _TWeh (g 2) . (2.26)
L wp ngA

———

K

Fiir ng kénnen dann Literaturwerte oder experimentell gewonnene Werte verwendet werden, die das
Dispersionsverhalten wesentlich genauer beschreiben.

2.3 Nichtlinearer Faradayeffekt

Den Ausgangspunkt bilden die Bewegungsgleichungen in der Form (2.19), die um den nichtlinearen Anteil
erweitert werden.

e

F—wey + wh (x—Kxg) = —F;
m
. . e
j+wed +wy (y— Ky*) = EEy (2.27)

Diese Gleichungen lassen sich im Rahmen der Stérungsrechnung auf 2 Arten 16sen. Entweder man fiihrt
die Storungsrechnung nach der Nichtlinearitéit durch, oder man fafit als Stérung das Magnetfeld, also die
Terme mit einer Zeitableitung auf.

2.3.1 Nichtlinearitit als Storung

Angenommen, die Losungen der Bewegungsgleichungen kénnen in folgender Form geschrieben werden:
=2 420 und y =y 44O, (2.28)
Die Gleichungen fiir die Storungstheorie in 0. und 1. Ordnung nehmen dann folgendes Aussehen an:

A=0: 5O~ g ® 4200 = S,
m
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7 + wei® 4 Wiy ® = %Ey
A=1: iV —weg® + wa® = VIK (x(o)>3
GO + wer® + wiyW = 2K (y(0)>3 .

Die Losung fiir A = 0 ist bereits aus dem vorigen Kapitel bekannt . Die Losungen der Gleichungen
1. Ordnung erfolgt wieder im Fourierraum. Der Ubersichtlichkeit halber werden folgende Abkiirzungen
eingefiihrt

20 :cS?())ei‘”Lt + x(_O%e—th
. (0 € L L
mit Th0 = 502 (X11Ez0 + X12Ey0)
P
0 e
und xg()) = I (X%lE;O - X%2E;O)
P
y(o) _ yfgei‘“t _’_ygge—iu.mt
. 0 €
mit yig = ol (—XT2Eq0 + er1Ey0)
P
0 e
und ygg = ol (XT2Eio + XIflEZO)~
P

Dann lauten die Gleichungen 1. Ordnung unter Vernachléssigung der 3wp-Terme:
2 . 2 .
32K [(xfg) 2Ot 4 20 () }

2 . 2
s | (o8) et 4 (49) e

0 — wey® + w220

70+ wei® 4 w2y®

Fiihrt man die Abkiirzungen X = xf&x@% und Y = y(fgy(f)g ein, lauten die Losungen der Gleichungen 1.

Ordnung im Fourierraum

§—w?  —i #(1) 3/eNwiK (X 0 - o
wy —w WWC T o 3 e\ w B
( iwwc w(z) — w2 ) ( g(l) ) - 271'2 (m) w}Q) ( 0 Y ) |:XL 6(W WL)+ XL (5(&1 +wL)} .
(2.29)

Die Losung im Zeitbereich lautet also mit (2.20)
M 3 /e wiK [~ X 0 o E ; -+ (X 0 - [ E* ;
xz _ 2 (= 0 0 iwrt z0 —iwrt
(o ) =2 G [ (63 ) (B )i (09 ) s ()]
Ausmultiplizieren der Matrizen liefert folgenden Ausdruck:
a3 (3) wp K XhX —x5Y  xuxi(X+Y) Ero \ jiwrt
y 2\m/ wi —xuxiz(X +Y)  xHY - xhX Eyo

XhX —xiY  —xuxi(X+Y) Eo e—iwrt |
X11x12(X +Y) X1Y — xf X Eyy

Wir betrachten wiederum zirkularpolarisiertes Licht (Ey, und Ew). Fiir Ep, erhilt man

X = xfgx(_o())
_ e? I . .
= m o [(xan +ixa2) (xa1 +ixi2)]
_ e 2 . 2
= Bmiad o (x11 +ix12)
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0) (0
Yo = v
e2 o
= 78m2w1% Ey [(—xaz2 +ix11)(xa2 — ix11)]
e 2 . 2
= 1B (1 +ixie)

8m2wp
und analog fiir EO
Xy = xf&x(_og
= —QWI%E(? [(x11 = ix12) (X11 — ix12)]

62

= ——E (a1 —ixaz)?
8m2w f;

0) (0

Yo = vy
= 5B [(—xaz = ixa) (xaz +ixa)]

“p

e
= —5Ei(xu —ixw)’
8m2wp

In beiden Féllen ergibt sich das Ergebnis
XO = YO bZW. XO = Yo. (2.31)

Damit folgt fiir die Losungen 1. Ordnung fiir EO

2 2

zM 3 WOK X{‘l - le2 X%lX%Q 1 iwpt
) — 1 Xoko L L L2 12 i €
Y 2\/_ —X11X12 X11 — X12

2 2

+ XIfl *XIfQ *XIﬁX%Q < 1 ) —iwpt
L L L2 12 _; )€
X11X12 X11 —X12

:i( ) wKEOEo(X11+@X12) [( ) it 4 (1 ) _WLt} (2.32)

P

und fiir EQ
1) 3 K
T e\ wy
=— (= X E,
(y“)> Ni(m) wh O

2 2
+ (XIﬁ *XIfQ X11X12

L L
X11X12 11 —X12

2 2
X%l *le2 X11X12 1 eiwrt
—XIf1X%2 11 —X12
1 —zth
)
3

T 16v2 ( ) wngoEO(XH ixz2)" [( _11 )6‘“” + ( ; )e‘““”} : (2.33)

Mit der Defintion fiir die Polarisation folgt fiir XlC\I)[/Jo

N63 e w K
XIC\I)L = = 8 (E) 0 E§(x +ixte)*
2
= ( ) 5 Eo X1y +ixte)?
wp
Ne3 /e\3 w2K .
XgL = _§<E) ¢ Eo X11 ZXIf2)4
_ 9(€ L4
= <m> ZX12)
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Wegen y; < b, folgt

4
3 /7e\2wWiK 4 ik
NL 0 2, L 12
o = 5 () o B (HE )
P XT1
3 22K
~ (o) eEn (114”‘12)
m wp XT1
und somit
no/o = \/1+X%>/Q+X1c\l)?o

= \/1+x%1iix%2+x§%
iXT: Xino

= 4/1+ 14+ =12
X 1+ X% 1+X%1

1 ik, 1 XO/O
no 1+ = —
O( 2Tk 2Tk
. NL
ixt L Xojo
2’[10 2710 '

Q

= noi

Setzt man in Xg]fo die Suszeptibilitdt des Kerreffekts ein (2.12), erhélt man

3 )2 VK 4 ( ixk )
NL 0 2, L 12
= - |—) —Ejx 1+4==
XO/O 8 ( w X11
_ 3 (7) 7“;0”1’}{ Jor <1 14”‘12) ,
8 (wf —wi)? XT1
und es folgt
NL XNL iXTo
Xo/o = 5 (1 +4-5= ) (2.34)
X11
Wegen ng = /1 + x11 erhélt man fiir den Brechungsindex
2X12 I
= j: — +4 =. 2.35
no/o o 2 o + 22 7177422 ( )

Die Intensitéit I ist die Gesamtintensitét der linear polarisierten Welle und £ 5 die Intensitét einer der
beiden zirkular polarisierten Wellen.
Die Groflenordnung des zusétzlichen Drehwinkels kann man durch das Verhéltnis der beiden Faraday-

Brechungsindizes angeben.
AaNE no

=4 I 2.36
o ng — 1" ( )

Fiir I ~ 1010 Y py ~ 10_16% und ng =~ 1.5 betragt der zusétzliche Drehwinkel nur

cm27
AN =5.107° -

Der zu messende Effekt ist auflerordentlich klein, sollte aber dennoch meflbar sein. Mit einem linearen
Drehwinkel von 60° ergibt sich zum Beispiel ein zusétzlicher Drehwinkel von 11 Bogensekunden.

2.3.2 Magnetfeld als Storung

Nun soll das Magnetfeld als Stérung aufgefafit werden. Die Gleichungen in 0. und 1. Ordnung Stérungs-
rechnung lauten also

A=0: O 4 W2 { O _K (:c(o))g} = EEE
m
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.. 3 e
ORI {ym) K (5) ] - ‘B,

A=1: i 4 w2 = wey®

G + wgy(l) = —wei®,

In den Gleichungen 1. Ordnung wurde der Term mit w3 K (w(l))g bzw. WK (y(l))3 weggelassen, da er
gegen wey?) bzw. wei® vernachlissigt werden kann. Die Losungen z(®) und y(© sind bereits bekannt

2.12) — sie lauten

T _ € L - NL z0 twrt z0 —iwrt
( y(O) ) - 2mw1% (Xll + 2X11 ) {( Eyo )6 + ( EZO >6 ] . (2.37)

Die Gleichungen 1. Ordnung kann man im Fourierraum l6sen.

F) — _WwYC ) _wwe (o)

~(1
o bzw. gt = e (2.38)
M 2 —w? 1 0 1 E ; «( EX ;
z __ ¢ wWw—w (L Lt NL L z0 iwpt L 20 —iwrt
( y > oMWl wl <X11 + 2Xn) ( 10 ) [Xlz( Eyo >€ + X12 < EZ )e } .
(2.39)
Die Gesamtlosung fiir 7 lautet also
2
x\_ € L, 1 N X Ezo '\ iwpt
(5)= gz + i L (R e e (2.40)
11
Fiir rechts- bzw. linkszirkularpolarisiertes Licht erhélt man
x Eo (e) L 1NL( iX]f2)<1>iwt
— _ + = 1+ .| e 4 c.c.
( y ) 2\@%2) m (x11 2X11) & i
x Eo (e) L 1NL< iXIf2)<1)iwt
= — + = 11— === . ) et +c.c..
(y> 2\/§w12) m (X1 2X11) X5 —q
Demnach lautet die Suszeptibilitét
L I NL, L NL Z5(%2
Xo/o = X11+§X11 +ix1o £ X11 e (2.41)
11
Fiir den Brechungsindex ergibt sich in dieser Néherung:
L L
X12 I X12 I
=nyg+t —= -+ —. 2.42
nofo Mo g B g R Ty (242)

Das Ergebnis unterscheidet sich von der Losung (2.35) im nichtlinearen Faraday-Term durch den Faktor 4.
Die GroBienordnung beider Ndherung stimmt aber iiberein. Auf jeden Fall sagen beide Niaherungen eine
intensitdtsabhéngige Drehung der Polarisationsebene voraus. Den zusétzlichen Drehwinkel kann man
allein aus den Konstanten der linearen Effekte bzw. des nichtlinearen Kerreffekts bestimmen.

Ein Kriterium, welche Losung auf den im Experiment benutzten Faraday-Rotator angewandt werden
muf, wird spéter angegeben.

2.3.3 Kriterium fiir eine zusitzliche Drehung

Wie kann man eine zusétzliche Drehung qualitativ und quantitativ beobachten? Im folgenden soll dazu
eine Abschitzung durchgefiihrt werden. Dabei ist man auf mehrere Nidherungen angewiesen, wie zum



KAPITEL 2. FARADAYEFFEKT 18

Beispiel die monochromatische N#éherung fiir den nichtlinearen Effekt. Fiihrt man fiir die Wellenldnge
A = AL + A ein, kann man die Ndherung fiir den linearen Drehwinkel wie folgt angeben.

ot = w (1 - 2?—5‘) (2.43)

Der Gesamtdrehwinkel o = o + oNF lautet demnach

. n
a = « (1 —|—4n2 — 17’12[0)

AN n

Der Strahl wird durch einen Analysator mit dem Winkel ap geschickt, der eine Modulation der spektralen
Intensitétsverteilung I*(\) mit einem cos?-Term bewirkt.

Q

I(\) = cos?(a — ap)I*(\) (2.45)

Fiir Winkel nahe der Ausléschung (ap =~ ag + §) kann der cos-Term entwickelt werden, und man erhalt
mit der Abkiirzung ¢ = ﬁ—g\:

AL 1
2
~ (24—4 — nQIO) I*(\) - o
~ 2 o€ 2
<4g 16,5 1n210> () - a2
2
Setzt man fiir die Intensititsverteilung eine Gaufiverteilung I*(X) = I*(AX) = Iaxe™ ‘3 an, folgt fiir
I(AN):
AN? ’I’LQA/\CY2 ax?
I(AN) = | 4502 —16—=0 nody | Tpaxe ™ o2 . (2.46
(&) A0 T amg 1) )
———
Il 12

Die Intensitét besitzt 2 Terme, die Funktionen von A\ sind. Der erste Term I ist quadratisch, der zweite
Term I linear in A\. Der lineare Term ist aulerdem der Intensitit proportional.

Im Spektrum bilden sich zwei Maxima aus, und zwar fiir AX > 0 und fiir A\ < 0. Ist die Intensitét
schwach, kann man I vernachlidssigen und man erhélt Maxima gleicher Stérke bei 5. Erhoht man die
Intensitét, bewirkt I eine Asymmetrie im Spektrum — ein Maximum wird stérker, das andere schwécher.

Das Beobachten einer Anderung von % ist also ein Zeichen fiir eine zusétzliche Drehung.

In diesem Kapitel wurde ein Modell fiir den linearen und nichtlinearen Faradayeffekt entwickelt. Aus-
gehend vom Drude-Modell wurden der magnetische Storterm bzw. die nichtlineare Stoérung behandelt.
Die Groflenordnung beider Niderhungen stimmen {iberein. Sie sagen eine kleine nichtlineare Drehung der
Polarisationsebene voraus. Der nichtlineare Drehwinkel kann aus den Konstanten der linearen Drehung
und des Kerreffektes bestimmt werden — man bendtigt keine neuen Materialkonstanten. In der spektra-
len Darstellung duflert sich die zusétzliche Drehung in einer Verddnderung der Maxima, die man bei
gekreuzten Polarisatoren messen kann.
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Abbildung 2.2: Die Beitrige zum Spektrum des nichtlinearen Faradayeffektes nach einem Polarisator fiir 3 verschiedene
Iy (positiver und negativer Anstieg und identisch Null) sind im oberen Teil abgebildet. Im unteren Teil ist das zugehorige
I(AX) aufgetragen. Fiir Is = 0 sind die Maxima symmetrisch. Andernfalls d&ndern die Maxima je nach Vorzeichen von I
ihre GroBe. Die ,negativen® Intensitédten sind das Resultat der Ndherung in der Bestimmung von ().



Kapitel 3

Optische Aktivitat

3.1 Historisches

Das Phénomen der optischen Aktivitdt wurde bereits 1811 unabhéngig von Arago und Biot an kristal-
linem Quarz entdeckt [27, 28]. Arago beobachtete die optische Drehung und die Rotationsdispersion.
Biot entdeckte 2 Arten von Quarz, die sich in ihrem Drehsinn unterschieden. Kurze Zeit danach wurde
auch die optische Aktivitét in organischen Fliissigkeiten entdeckt. Fresnel erkannte, dafl dieser Effekt auf
unterschiedlichen Phasengeschwindigkeiten von rechts- und linkszirkular polarisiertem Licht beruht [29].
Drude entwickelte um 1892 eine Theorie der optischen Aktivitét, die ein Elektron benutzte, das auf eine
Helixbahn beschréankt war [30} 31]. Eine Helixbahn trégt chiralen Charakter und besitzt einen definierten
Windungssinn — sie dhnelt Licht in zirkular polarisierter Darstellung. Dieses Modell wurde viele Jahre
lang akzeptiert. Lindman fiihrte 1920 ,,makroskopische* Experimente zur optischen Aktivitéit durch [32].
Er benutzte, entsprechend dem Modell von Drude, Kupferdrihte, die er zu 7 mm hohen Spiralen mit 10
mm Durchmesser wickelte und mit polarisierten Mikrowellen bestrahlte. Bei diesen Versuchen bestétigte
er alle GesetzméifBigkeiten, die auch bei der mikroskopischen optischen Aktivitidt beobachtet wurden:

e Die Drehrichtung ist abhéngig vom Windungssinn der Kupferdréhte.

e Die Drehrichtung dndert sich, wenn die Resonanzwellenlénge der Kupferresonatoren iiberschritten
wird.

In Néhe der Resonanzwellenléinge wird das transmittierte Licht elliptisch polarisiert.

e Der Drehwinkel folgt dem Gesetz von Biot ¢ = %
0

Die Drehung ist der Anzahl der Resonatoren und damit der Dicke der ,aktiven*“ Schicht propor-
tional.

Man kann also die optische Aktivitét als Folge der Chiralitdt verstehen. Wie sich spéter herausstellte,
war die Theorie der optischen Aktivitit, wie sie Drude entwickelte, falsch. Es geniigt nicht, die Bewegung
der Elektronen auf der Helix zu betrachten — man muf3 auch von der Dipol-N&herung abgehen.

1874 entdeckte van’t Hoff, daf eine Verbindung, die aus Tetraedern mit einem Kohlenstoffatom als Zen-
tralatom und vier verschiedenen Substituenten besteht, in 2 Zusténden existieren kann. Die rdumliche
Struktur der beiden Zusténde ist jeweils spiegelbildlich zueinander, wie in Abbildung 3.1 dargestellt ist.
Das Original und sein Spiegelbild unterscheiden sich, da sie durch eine Translation bzw. Rotation nicht
wieder zur Deckung gebracht werden kénnen. Der heutigen Definition entsprechend nennt man Molekiile
mit dieser Eigenschaft chiral.

Der wellenléingenabhiéingige Brechungsindex kann in einer Sellmeiergleichung genéhert werden.

)\2
& X

20
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N\

Abbildung 3.1: Das teraedrisch aufgebautes Molekiil CHFCIBr und sein Spiegelbild. Beide Darstellungen kénnen durch
Anwendung von Translations- und Rotationsoperationen nicht zur Deckung gebracht werden.

Nimmt man an, dafl sich Ay fiir links- und rechtszirkular polarisiertes Licht ein wenig voneinander un-
terscheidet, kann man das von Drude aufgestellte Gesetz fiir die Rotationsdispersion herleiten (|33]):

)\2
(nL—ng)(nL+nr) = Y (ALp — Arg) o
%
Ay — Agy N
— ~ . 2
ni, nr zk: m )\2 — )\i (3 )

Ein Beispiel fiir unterschiedliche Ay, ist in Abbildung[3.2 dargestellt. Neben dem Realteil wurde auch der
Imaginérteil berechnet. Dieser fiithrt zum zirkularen Dichroismus, also der unterschiedlichen Absorption
zwischen rechts- und linkszirkular polarisiertem Licht.

3.2 Optische Aktivitidt im Quarz

Die bei Zimmertemperatur stabile Form von kristallinem Quarz ist a-Quarz. Daneben existiert noch
das Quarz-Glas, das aber keine Gitterstruktur besitzt, also amorph ist. Im folgenden soll kurz auf den
Gitteraufbau von a-Quarz eingegangen werden.

3.2.1 Gitterstruktur

Die Si-Atome sind von jeweils 4 Sauerstoffatomen umgeben, die einen Tetraeder formen. Jedes Sauerstoff-
atom besitzt 2 Si-Atome als Nachbarn. Das Verhéltnis von Si- zu O-Atomen betragt 1 : 2. Die Atome sind
in dreizéhligen Schraubenachsen angeordnet. Allein die Drehrichtung dieser Schraubenachsen unterschei-
det zwischen rechts- und linksdrehendem Quarz. Die Gitterkonstanten der hexagonalen Elementarzelle
sind [34]

a = (4.91267 + 0.00009) A
¢ = (5.40459 + 0.00011) A

Anhand der Daten der Atomlagen wurde in Abbildung[3.3 ein Quarzkristall generiert.

Die Blickrichtung féllt mit der optischen Achse (der c-Achse) zusammen. Die grofien Kugeln stellen die
O-Atome, die kleinen Kugeln die Si-Atome dar. Zusétzlich sind die Verbindungen zwischen den Atomen
und die Begrenzung der Elementarzelle abgebildet. Die Tiefe der Abbildung betrigt 3 Elementarzellen.
Der Ubersichtlickeit halber wurde in Abbildung [3.4 nur der Ausschnitt des Kristalls dargestellt, der die
Spiralstruktur enthélt. AuBlerdem sind links- und rechtsdrehender Quarz gegeniiber gestellt.

3.2.2 Das Helix-Modell beim Quarz

Wie im vorigen Kapitel dargestellt, kann man im Quarz eine Spiralstruktur identifizieren. Nach 3 Atomen
wiederholt sich die Struktur. Ein Ausschnitt dieser Helixstruktur ist in Abbildung[3.5]zu sehen.
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Abbildung 3.2: Verschiedene Dispersionsrelationen (wo = 50, Aw = 10) fiir links- (Ar, = 1) und rechtszirkularpolarisiertes
Licht (Ag = 1,5) fithren zur Drehung der Polarisationsebene (Differenz des realen Anteils) und zum zirkularen Dichroismus
(Differenz des imagindren Anteils).

Abbildung 3.3: Blick entlang der optischen Achse in einen linksdrehenden Quarzkristall. Die blauen Kugeln reprisentieren
den Sauerstoff, die grauen Kugeln die Si-Atome. Die Bindungen sind durch gelbe Balken dargestellt. Die Begrenzungen der
Elementarzelle werden durch griine Verbindungslinien représentiert.
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Abbildung 3.4: Chiralitét bei links- und rechtshindigem Quarz. Auf der linken Seite bildet sich eine linkshéndige Schraube,
auf der rechten Seite eine rechtshéndige Schraube heraus. Beide Formen bilden ein stabiles Kristallgitter.

Abbildung 3.5: Schematische Zeichnung der Helix mit Elektronen in ihren Ruhelagen. Die z-Achse fillt mit der Sym-
metrieachse der Helix zusammen. Die Projektion der Elektronen -1, 0 und 1 entlang der z-Achse ergibt Punkte auf einem
Kreis mit dem Radius R. Der Vektor Ry ist der Ortsvektor des Schwerpunkts der Helix.

Die Elektronen werden durch das elektrische Feld des Lichtes nur unwesentlich ausgelenkt. Deshalb kann
man annehmen, daf§ ihre Verschiebung aus der Ruhelage viel kleiner als die Abmessungen R und h der
Helix sind, und die Schwingung um die Ruhelage linearisieren — das heifit, die Elektronen bewegen sich
nicht entlang der Helix, sondern verschieben sich tangential zu ihrer Ruheposition (Abbildung [3.6).
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&7, 0

Abbildung 3.6: Die Bewegung der Elektronen um ihre Ruhelage kann linearisiert werden, da die Auslenkungen klein gegen
die Helixausdehnung sind. Durch die 3-z&hlige Symmetrie stehen die Vektoren §7, im Winkel 120° zueinander.

Der vollstdndige Ortsvektor des Elektrons u lautet
7B = Ry + AF, + 7y + 67, (3:3)

Die drei ersten Terme sind zeitunabhéngig, da sie nur die Ruheposition des Elektrons beschreiben.
Der Term 67, beschreibt die Bewegung um die Ruhelage. Fiir ihn kann man einen Normalenvektor
7, einfithren und die zeitabhéngige Position in Abhéingigkeit eines Parameter ¢, wie folgt schreiben:

0Ty = MuGu- (3.4)
Damit lautet der Ausdruck fiir den zeitabhéngigen Ortsvektor des Elektrons u:
B (1) = Ro + AFy + oy + ugu(t). (3.5)

Die Normalenvektoren kann man bis auf einen Winkel ¢ angeben. Fiir die linkshindige Helix (siehe
Abbildung[3.5) lauten sie

m N, N,
—1 | —sin(wo + 120°) | cos(po + 120°)
0 —sin(epp) cos(po)

1 | —sin(ypg — 120°) | cos(po — 120°)

Fiir eine rechtshéndige Helix kehren sich die Vorzeichen der zusétzlichen Drehwinkel um.

u Ny, M,
—1 | —sin(po — 120°) | cos(po — 120°)
—sin(o) cos(o)

1 | —sin(pg + 120°) | cos(po + 120°)

3.2.3 Theorie der linearen optischen Aktivitéit

Das erste Modell, das zur optischen Aktivitéit fithrte, wurde von Born entwickelt [35]. Er benutzte das
Modell eines gekoppelten Molekiils, das heifit, er berechnete eine Elektronenanordnung unter Beachtung
der Wechselwirkungen zwischen den Elektronen. Kuhn spezialisierte diese Theorie auf eine einfache Elek-
tronenanordnung, die in Abbildung 3.7 dargestellt ist [36].

Das Molekiil besitzt 2 optisch aktive Elektronen, die sich nur auf der z- bzw. y-Achse bewegen kénnen. Der
Abstand zwischen den Ruhelagen beider Elektronen ist D. Fithrt man aufler den beiden Federpotentialen
noch ein zusétzliches Wechselwirkungspotential der Form

U(y1, 72) = k1ay122 (3.6)

ein, treten beim Losen der Wellengleichung Kreuzterme auf, die zu einem nichtdiagonalen Dielektri-
zitdtstensor fithren. Die Herleitung kann man in [37] nachlesen. Das Ergebnis des Suszeptibilitétstensors
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Abbildung 3.7: Das einfachste Molekiil, das Anlafl zur optischen Aktivitdt gibt, besteht aus 2 optisch aktiven Elektronen
deren Ruhelagen den Abstand D besitzen. Die Auslenkung ist auf die z- bzw. y-Achse beschrankt. Zwischen den Elektronen
wirkt eine Wechselwirkungskraft.

lautet wie folgt:

wi (wg — wi —iywr)

Xzz = Xyy = (wg — wﬁ —iqw)? — €2
Xzy = X = - ort
zy yx (W2 — w2 —iywp )2 — €2
Duwi¢
Paye = Tyae = =Dxay = (Wi — wi —iywr)? — €2

Ohne Beachtung der Dampfung v und unter Vernachlissigung des Wechselwirkungsterms £ im Nenner
erhilt man

2
Wp

wié
Duwi¢

Die Tensorelemente von X, die eine Drehung der Polarisationsebene bewirken, lauten also

X= / . 3.10
( —ikTzyz Xz ) ( )

Der Tensor besitzt die gleichen Elemente wie der des linearen Faradayeffekts (2.22). Man sollte also ein
ghnliches Dispersionsverhalten erwarten. Den spezifischen Drehwinkel kann man mittels (1.50) angeben.

@ _wn My,
L B Co 277,0
2 2D 2_12
= — Wzgw (3.11)
wp noA

Auch hier ist der Ausdruck bis auf den Vorfaktor identisch mit der Losung des Faraday-Modells (2.26).

Um zu diesem Ergebnis zu gelangen, mufl man allerdings Nichtlokalitéitseffekte beachten. Das heifit, das
elektrische Feld am Ort 7 zum Zeitpunkt ¢ wird nicht nur durch vorher wirkende Felder am selben Ort
beeinfluft, sondern auch von Feldern, die an einem anderen Ort wirksam waren. Diese Beeinflussung ist
in Abbildung [3.8] skizziert.
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Abbildung 3.8: Die optische Response am Ort (zo, yo,t0) hdngt von der Vergangenheit und von der Umgebung ab. In
den Bereichen auflerhalb des Zeitkegels ist die Suszeptibilitédt identisch 0, da die Informationen von dort mit Uberlichtge-
schwindigkeit iibermittelt werden miissten, um am Ort der Response wirksam zu werden.

Die lineare Polarisation (1.32) muf} also um einen ortsabhingigen Anteil erweitert werden, so dass man

“+oo
PM(F 1) = &0 / / Xij (F =1 t —t")E;(r',¢')dt'dr’ (3.12)
V J—co

erhélt. Die Polarisation im Frequenzraum kann man wiederum mit Hilfe des Faltungssatzes berechnen,
und man findet

-
/

Pl w) = 60/ i (F = 7,0V By (7, ) (3.13)
1%

Das elektrische Feld wird nun in eine Taylorreihe um 7 entwickelt, da angenommen werden kann, daf3
Xaj (77— r') fr |7 — '] > X sehr schnell abklingt.

> L B
E(r',w) = E@ w)|, + 8E(arf:w) (r'—7)+
- B )+—‘9E(<97;1“’)(ﬁ4')+... (3.14)

Setzt man diese Entwicklung in die Definition der Polarisation (3.13) ein, erhélt man

5 R - - OF; (7,
PL(Fw) = 50/ Xij (F— !, w)dr! E;(F,w) + 50/ xij (7= 1" w)(ry, — ry)dr’ —2——~ (7, w)
v v aT’k
xij (W) Lijr(w)
= 0 (@) By (7 ) + D (@) Vi By (7, w)] (3.15)

Die Polarisation setzt sich also aus 2 Anteilen zusammen. Der erste Term beschreibt die bereits bekannte
lokale Response. Der zweite Term beschreibt den Beitrag der Umgebung zur Response.

Der im folgenden benutzte Ansatz des 3-Elektronenmodells lehnt sich an das allgemeine Modell an, das
in [37] angegeben ist.
Das Potential des Elektrons u wird mit U, bezeichnet. Fiir nichtwechselwirkende Teilchen ist dieses
Potential alleine von der Verschiebung des Teilchens u aus der Ruhelage abhiingig: U, = U, (67%,). Fiir
den zu betrachtenten Fall der Wechselwirkung untereinander héngt das Potential zusétzlich von den
Auslenkungen aller Teilchen ab:

U, = Uy (67) (3.16)
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Die Wechselwirkung verschiedener Teilchen wird nur im Rahmen der N&chste-Nachbar-Wechselwirkung
betrachtet, das heif3t
Uy = Uy (07 u—1, 070, 0T ut1)- (3.17)

In eine Taylorreihe entwickelt, 148t sich das Potential wie folgt schreiben:
U (71,07, 0Fui1) = UL + U (671, 07y, 1) + UP (0F 1, 0w, 0Fg1) + - - (3.18)

Im Grundzustand soll das Potential Null sein, deshalb gilt U&O) = 0. Die linearen Terme werden ebenfalls
Null gesetzt, da die Kraft nicht konstant sein darf. Die Taylorentwicklung 2. Ordnung einer Funktion der
Form U, (071, 07y, 07y+1) ist nach [38] folgendermafien definiert:

6(7%)i0 (7o) - (3.19)

(S’I‘v/ =0

(@)
U™ (07u—1, 0T, 6Tyug1) = Z; 08 (7y); 35 Tw)

Die Indizes v und w geben das jeweilige Elektron an und laufen von u — 1 bis w + 1; die Indizes ¢ und j
bezeichnen die kartesischen Koordinaten. Wegen (3.4) entfallen die Komponenten des Normalenvektors,
und man erhélt

GuvQw- (320)
Gy /w=0

UP (671,070, 07ur1) = U (qu-1, Gus Qu1) Z

3qv8qw
Fiir gleiche Summationsindizes (v = w) entspricht der Summand dem Federpotential eines einfach ge-

bundenen Elektrons; andernfalls beschreibt er die Wechselwirkung zwischen verschiedenen Elektronen.
Um die Lagrange-Gleichungen II. Art aufzustellen, ben6tigt man die kinetische Energie der Elektronen.

N 2 -
T="T,=% % (8:;?) +ed (32?) Az) =Y %qﬁ e quAlz)t, (3.21)

Fiir die Bewegunsgleichungen erhélt man daraus:

U .

méy + B4 = ey E(zy). (3.22)

3.20) ergibt sich

ou? 1 0 92U,
S | 3.23
aQu 2 aQu o 8%)8(]’11) v /=0 1 ( )

Die partielle Ableitung nach ¢, wirkt nur auf die beiden Faktoren ¢, und ¢,,. In der folgenden Tabelle
sind die Summanden

1 90U, 9]
3 Ba0an D0 (qvqw)
Q0w lgq,,,,=0 Y9u
aufgefiihrt.
| v\ W H u—1 | U u+1
1 92U
u—1 0 2 9qu_10qu =0 Ju-1 0
577(2) e 2D
10U ~ 2 1
u 2 8Qua;u71 Go /=0 qu-1 wo qu 2 unat;u+1 Qo= Ju+1
l 82U752)
u+1 0 2 Bawioad|, g Qu+1 0
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Die Wechselwirkungen zwischen den Elektronen v und u — 1 sowie den Elektronen u und w+ 1 sind gleich
stark, so daf} gilt
92 U1§2) 92 152)

aQu 8qu—l B 6Qanu+1
Qv/w=0 Qv /w=0

=& (3.24)

Um das Vorzeichen zu bestimmen, muf3 Abbildung[3.5herangezogen werden. Zunéchst soll das Elektron
u = 0 in seiner Ruhelage gg = 0 betrachtet werden. Die Wechselwirkungskraft, die im wesentlichen durch
die Coulombkraft bestimmt ist, wird grofier, wenn sich die beiden benachbarten Elektronen (v = —1 und
u = 1) auf das Elektron 0 zubewegen, das heifit, wenn ¢_; < 0 und ¢; > 0 gilt. Die beiden Wechselwir-
kungskrifte unterscheiden sich also nur um das Vorzeichen. Dieselben Betrachtungen gelten auch fiir das
Elektron 1. Hier muf fiir die Auslenkung der Nachbarelektronen g2 > 0 und gy < 0 gelten. Aufgrund der
3-zdahligen Symmetrie kann man die Bewegung des Elektrons 2 auch durch die Bewegung des Elektrons
-1 ausdriicken. Der einzige Unterschied zwischen beiden ist ein Phasenterm, der vom ortsabhéngigen Teil
des elektrischen Feldes verursacht wird. Um die nachfolgenden Gleichungen nicht zu verkomplizieren,
wird er nicht mitgeschrieben. Er mufl aber bei der Berechnung der Polarisation wieder hinzugenommen
werden. Die Bewegungsgleichungen lauten also:

. e =
Go1 4+ wig-1 +w§q1 *wg% = En—lE(z—l)
- 2 2 _ 2 _ oz
do +woqo + w1 —wgqn = mnoE(Zo) (3.25)
. e =
Q1 +wgq1 +w§qo fwgq_l = EnlE(zl)'

Die Fouriertransformierte der Bewegungsgleichungen wird in Matrixschreibweise dargestellt.

wd —2w2 2—w§ ) w§2 q~_1 . ﬁqg(zq)
We Wy —w —Wg 4o =—— fioE(20) (3.26)
2 w2 w2 — w2 ~ m =
3 3 0 £8 ’ﬁ:lE(Zl)

<

Zur Losung der Bewegunsgleichungen muf die inverse Matrix ¢~! bestimmt werden.

1 (wg —w?)? —i—wg —wg(—wg —wg—l—w2) wg(wg —w%—i—uﬂ)
-1 2/ 2 2 2 2\2 4 2 2 2
S = 2 _ 52 2 _ . 2)2 2 w(%*WOJFW) (W()*W) +w 7w5(7w57w0+w)
(g —w?)((wp — w?)* + 3wg) —wé(—wg —wi+w?)  wi(wi - wh+w) (wg —w?)? +wi
(3.27)

Die Polarisation erhélt man, wenn man die Stromdichte der bewegten Ladungen betrachtet. Der induzierte
Strom ist das Volumenintegral der Stromdichte iiber das betrachtete Gebiet [37].

- 1 Cdgu(Fort) e
J(Ft) = W/(W(—e)Znuiq Eito )6(7"—7“0—77% )dry

(3.28)

Die Zeitableitung wirkt nur auf das elektrische Feld und fiihrt zu einem Faktor (iw). Die zeitliche Ableitung
der induzierten Polarisation P ist der Polarisationsstrom J, das heifit, der Faktor (iw) fillt wieder heraus
und man erhélt fiir die induzierte Polarisation:

L eN 2 .

P= % zu: Muqu(t) = S ﬁugz:vl (1, E(20)). (3.29)

3m
uv

Das elektrische Feld wird nun in eine Taylorreihe beziiglich z (e¥** ~ 1+ikz4...) entwickelt. AuBerdem
muf} die induzierte Polarisation auf die Form (1.34) gebracht werden.

Pi=) %0%23 > s ()il (E(z0))i[1 = ik(z0 = 2u)) (3.30)



KAPITEL 3. OPTISCHE AKTIVITAT 29

Fiir den lokalen Teil des Suszeptibilitdtstensor X erhilt man also
u)12:» —1/= .
Xij = ? Zguv (nu)l(nU)J (331)

Bei der Berechnung des nichtlokalen Anteils I';j;, mufl man noch den Phasenterm der Elektronen 2 und
-2 beachten.

2
w Z 1/ -
Fijk = 3P - guvl (nu)l(nv)] (Zu - ZU) (332)

Mit den Normalenvektoren fiir die linkshéndige Helix erhdlt man damit

_ 1 wi(wi—wi)
Xzz = Xyy = 2 (wg — w%)z T 3‘*’?
1 wl%wg 3
Yom =X T 2 wE - W) + 3w}
I _ T _ 1 fwl%wéx/g%
T T Al - B (f - W+ )

Vernachlidssigt man im Nenner den Wechselwirkungsterm gegen die anderen Terme, erhdlt man

1 Wi
vy = ——— 3.33
X 2w —w? ( )
ey = 1+ (whwEV3 (3.34)
SO Py
1 w%wé 3%
Iy = 7557 3.35
T )

Der fiir die Drehung entscheidende Suszeptibilitéitstensor hat also die Form

v Xzx ZkFTyz
X= ( I ) (3.36)

Der Unterschied zur Lésung nach dem Kuhn-Modell ist der Faktor (w? — w?) im Nenner der Nichtdiago-
nalelelemente. Den spezifischen Drehwinkel kann man somit in der Form

2, .4
« _ 2_71'2 _waz _ 8 wﬁ\/gh (n% - 1)3 (3 37)
L A2 ng 3w A2ng '
—_——

K

angeben. Er unterscheidet sich um den Faktor nZ — 1 gegeniiber dem 2-Elektronen Modell bzw. dem
Faradaymodell. Ein weiterer Unterschied sind die lokalen Nichtdiagonalelemente X, und x,,. Beim 2-
Elektronenmodell stimmen die Vorzeichen dieser beiden Elemente iiberein. Beim Quarz-Modell besitzen
beide Komponenten ein unterschiedliches Vorzeichen. Wiirde man eine Wechselwirkung finden, die eine
imaginédre Kopplung der Form iwng‘ liefert, kann man die optische Aktivitéit auch fiir den lokalen Fall
(Dipolnéherung) herleiten. Eine solche Kopplung konnte zum Beispiel ein konstantes Magnetfeld, analog
dem Faradayeffekt, beinhalten. Denkbar wire aber jede Wechselwirkung, deren Kraft proportional zur
Geschwindigkeit des Elektrons ist. Die geschwindigkeitsabhéngige Kraft ergibt nach Fouriertransformati-
on den gewiinschten rein imaginédren Term. Das 2-Elektronen Modell 148t sich nur auf wenige Spezialfille
anwenden. Eine Elektronenanordnung auf einer Helix mufl aus mindestens 3 Elektronen bestehen, um
optische Aktivitit zu zeigen. Das Kuhnsche Modell 148t sich also nicht auf schraubenformige Elektronen-
anordnungen anwenden.

Uber die Art der Wechselwirkungskraft wurde bei der Herleitung keinerlei Aussage getroffen. Man kann
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Abbildung 3.9: Zwei benachbarte Elektronen auf der Helix.

eine Abschétzung durchfiithren und zeigen, dafl sich die Wechselwirkungskraft durch die Coulombkraft
zwischen den Elektronen darstellen 148t. Es sollen zwei direkt benachbarte Elektronen betrachtet werden
(Abbildung 3.9).

Aus den Daten iiber die Atomlagen in der Elementarzelle, erhilt man fiir die Parameter der Helix h =

5,4 Aund R ~ 1,4 A. Den Abstand der Elektronen kann man mittels |r| = \/g—i + (so+q2—q1)?

pof ~ 0,42 - 10°0Vm 2
Fiir die Kopplungskonstante w2 folgt deshalb w€ = 7,39-103°Hz>. Damit folgt fiir we = 2,7-10"Hz. Nach
Bestimmung der Materialkonstanten7 kann man auf we zuriickrechnen und das Ergebnis vergleichen.

berechnen. Die gemischten zweifachen Ableitungen des Potentials ergeben

3.3 Nichtlineare optische Aktivitit

Um das Modell der linearen optischen Aktivitdt auf nichtlineare Effekte zu erweitern, geht man in die
Bewegunsgleichungen (3.26) ein und erweitert die Auslenkung um einen kubischen Term. Die folgende
Bewegungsgleichung gilt fiir das Elektron w. Der Index v bezeichnet die benachbarten Elektronen, die
Konstante g(v) gibt das Vorzeichen der jeweiligen Wechselwirkung an.

méy, + wg (qu — Kq3)) + ngg(v)qv = et B (z) (3.38)

Die Losung erfolgt mittels Stérungsrechnung nach dem nichtlinearen Term. Die Gleichungen nullter und
erster Ordnung Stoérungsrechung lauten

A=0: mi® + wiql —|—Zw§g (0) — eii, E(z,)
3
A=1: miiD + il + > wio()a) = wiK (o)

v

(0)

Die Losung von ¢y, ist aus dem vorigen Abschnitt bereits bekannt.

0 = =3 G (B (=) (3.39)

v

3
Zunichst mufl also (q&o)) berechnet werden. Mit der Definition des elektrischen Feldes (1.8) kann man
diesen Term wie folgt schreiben:

3

(qq(_LO))B — _E Z gq:ul; (ﬁw%> eik(zu—zw) ei(th—kzu) + c.C.
m
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Fuei(thkau) 4 F*efi(WLt—kzu):|3
u

3F,|F,|2eirt=k=) 4 e, (3.40)

Beim letzten Schritt wurden die Terme mit 3wy, wieder weggelassen. Zur Losung von q( ) muB man erneut
die inverse Matrix bilden (3.27). Der nichtlineare lokale bzw. nichtlokale Suszeptibilititstensor lautet also

3

Xy = WPZM K|E0|2( ) (Z%j(%%) (3.41)
3

it = wpz wOK|EO|2( ) (Zg;g(ﬁw)j> (24 — 20). (3.42)

Fiir die Helix erhalt man

WNE W NL 9 (3)2 JwBwi K |Eol?
==X = g ) (R — ) + 3wl
NL _ _ NL _ 9(3)2 WPW0K|E0|2 V3
o= = 5 ) e
3k
PNL _ _pNL 9(7)2 —Jwpwi K| Eo*w \/_§
e e T g ) (@B - wB)? + Bwe)?

Vernachlédssigt man die Wechselwirkungsterme im Nenner, ergibt sich

9 /e\2 2wiWdK|Ey|?
NL _ . NL _ pwo
B NE 9 (7)2 3WPW0K|EO|2 23 (3.44)
v = 5G) T
[NL _ _pNL —_9<£> 1B K| FBol*wd V35 (3.45)
o A '

Der Brechungsindex fiir links- und rechtszirkular polarisiertes Licht kann man mittels (1.48) folgender-
mafen aufschreiben.

nejo = \/ L+ Xaz F klays + X33 F KIT: (3.46)
NL
FyNwLZ kann auch durch den nichtlinearen Brechungsindex nol = gf;; und I'y,, ausgedriickt werden.
4 /3h
N g Y% V33 N
R P
— 74 w% NLF
WP TYz
2nOF$ z
= 9T rE T
m3—1"

Damit folgt fiir den Gesamtbrechungsindex:

KTaye I . kTuye I
~ A S TR 3.47
R T R (I LD (347)

Der nichtlineare Drehwinkel besitzt ein anderes Vorzeichen als der lineare Drehwinkel, er wirkt dem
linearen Effekt also entgegen. Dieses Ergebnis wurde auch in [37] fiir das Kuhn-Modell hergeleitet. Der
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Betrag stimmt bis auf den Faktor % mit dem Ergebnis des nichtlinearen Faradayeffekts {iberein. Analog

zu (2.36) kann man die Gréfenordnung des nichtlinearen Drehwinkels angeben.

AaNE 5 no

a n—1

I (3.48)

Fiir die Parameter der Abschétzung beim nichtlinearen Faradayeffekt (2.36) erhélt man den halben Wert
der Faraday-Abschéitzung.
ANt =25.107% - a.

Ausgehend von der Kristallstruktur wurde ein Modell fiir die lineare und nichtlineare optische Ak-
tivitdt von Quarz entwickelt. Das Ergebnis unterschiedet sich qualitativ von den Resultaten des 2-
Elektronenmodell, das Kuhn entwickelte. Die nichtlineare Drehung ist der linearen Drehung entgegenge-
richtet, dafl heiit der Drehwinkel wiirde sich mit steigenden Intensitdten reduzieren. Auch hier konnte
der nichtlineare Drehwinkel aus bereits bekannten Materialkonstanten bestimmt werden.



Kapitel 4

Experimente

4.1 Lasersystem

Die experimentellen Arbeiten wurden an einem Ti-Sa-System durchgefiihrt, das in Abbildung [4.1 abge-
bildet ist.

VITESSE

A,=804nm AA=33nm
7= 96fs, 3nJ
repetition 80MHz

p-polarisiert

NDYLF 0 N

527nm, 1kHz, 11W Q-switched

o .
I = 1 > s-polarisiert
Pockelszelle 1S 1

— T

kHz D) ppotarisiern. =

1 —!
I\fodenblende —

s-polarisiert

>

A=804nm
AX=26nm
7= 45fs

Mehrfachblende

1mJ

ODIN

Abbildung 4.1: Das kHz-System erzeugt 45 fs kurze Pulse mit einer Energie von 1 mJ und einer Repetitionsrate von 1
kHz.

Zunéchst werden in dem Vitesse-Oszillator durch Modenkopplung gechirpte Pulse mit einer zeitlichen
Halbwertsbreite 7 = 96 fs, einer spektralen Halbwertsbreite AA = 32 nm und einer Energie von 3
nJ erzeugt. Die Repetitionsrate des Oszillators betrdgt 80 MHz. Dieser Pulszug wird in einem Multi-
passverstérker (ODIN) zeitlich gestreckt. Eine Pockelszelle mit einer Repetitionsrate von 1 kHz schneidet
jeden 80.000 Puls heraus. Dann durchlauft dieser Strahl einen Ti-Sa-Kristall, der von einem giitegeschal-
teten Nd-YLF-Laser bei einer Wellenldnge von 527 nm gepumpt wird. Nach 8 Durchgéngen durch den
Kristall wird der Puls wieder komprimiert, und man erhélt Pulse mit einer zeitlichen Halbwertsbreite

33
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von 7 = 45 fs, einer spektralen Halbwertsbreite AA = 26 nm und einer Pulsenergie von 1 mJ bei einer
Zentralwellenldnge von 804 nm.

4.2 Rotationsdispersion

Fiir die Experimente standen 3 Quarz-Kristalle der Firma KORTH mit folgenden Daten zur Verfiigung.

Bezeichnung || « bei 800 nm Dicke
+90Q 490 deg 7,847 mm
-60Q —60 deg 5,323 mm
+15Q +15 deg 1,308 mm

Zusétzlich wurde mit einem Faraday-Rotator der Firma Altechna experimentiert. Der Permanentmagnet
konnte stufenlos iiber den Faradaykristall (TGG: Terbium Gallium Garnet) geschoben werden, so daf
das effektive Magnetfeld und damit der Drehwinkel geéndert werden konnte. Die Lénge des Faraday-
Kristalls betrug 17,05 mm. Die Kalibration der Abhéngigkeit des Drehwinkels von der Stellung des
Permanentmagneten erfolgte mit dem Oszillator des kHz-Systems bei 804 nm. Abbildung zeigt die
zugehorigen Messungen.

£
12 g -
0
g g € g § o
) g g & 8 E§ ©
10} o TYRe 3 -
\ < e 2 g < B
S S © o ©
& BB &

Intensitat [a.u.]
@

. —
x}

Nullmessung
I
klein - 0 mm

1

o
o

0
-300000 -200000 -100000 0 100000
Analysatorstellung ["]

Abbildung 4.2: Messung des absoluten Drehwinkels in Abhéngigkeit von der Verschiebung des Permanentmagneten. Die
Bezeichnung klein bzw. grofl bezieht sich auf die Transmissionsrichtung durch den Faradayrotator. Die Messung erfolgte
mit dem Oszillator des kHz-Systems. Die Intensitédt wurde mit einer Photodiode gemessen.

Der absolute Drehwinkel in Abhéngigkeit der Verschiebung des Permanentmagneten ist in Abbildung[4.3]
dargestellt.
Durch die MeBwerte wurde ein Polynomfit zweiten Grades gelegt.

d d
a = —49,53deg + 3,136 —> - d + 0,183 —— . ¢° (4.1)
mim mim

Die Rotationsdispersion wurde mit einem UV /VIS-Spektralphotometer — Typ Specord M 400 der Firma
Carl Zeiss Jena bestimmt. Dazu wurde der Polarisator, die Probe und der drehbare Analysator in den
Strahlengang des Specords gestellt und bei verschiedenen Analysatorstellungen und Wellenléngen die
transmittierte Intensitit bestimmt. Der Aufbau im Specord ist in Abbildung skizziert.

Die Ergebnisse fiir die -60-Quarz und die +90-Quarz-Probe, sowie fiir den Faraday-Rotator sind in den
Abbildungen [4.5] 4.6 und [4.7] zu sehen.
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Abbildung 4.3: Abhéngigkeit des Drehwinkels des Faraday-Rotators von der Stellung des Permanentmagneten.
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Abbildung 4.4: Die Probe wurde zwischen Polarisator und Analysator in den Strahlengang des Specord eingebracht.
Es kann zwischen verschiedenen Lampen gewéhlt werden, um im UV bzw. VIS zu messen. Der Polarisator wird mit
monochromatischem Licht bestrahlt und erzeugt linear polarisiertes Licht. Der Analysator ist drehbar gelagert. Die Messung
der Intensitédt erfolgt in Abhingigkeit der Wellenldnge und des Analysatorwinkels.
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Abbildung 4.5: Specord-Messung der Rotationsdispersion des —60-Quarz. Auf der Ordinate ist die Analysatorstellung,
auf der Abzisse die Wellenlédnge aufgetragen. Schneidet man entlang der Analysator-Achse, sieht man die cos?-Funktion des

Analysators. Blickt man entlang der Wellenlédngen-Achse, sieht man die wellenldngenabhingige Phasendifferenz zwischen
links- und rechtszirkular polarisiertem Licht — die Rotationsdispersion.

Anschliefend wurde ein Fit der Form
I = Ymax sin2(f ST — ) (4.2)



KAPITEL 4. EXPERIMENTE 36

20

15

g [deg]

10

Analysatorstellun

500 600
Wellenlange [nm]

Abbildung 4.6: Specord-Messung der Rotationsdispersion des +90-Quarz
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Abbildung 4.7: Specord-Messung der Rotationsdispersion des Faraday-Rotator bei maximalen Magnetfeld (Stellung: 0

mm)
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bei konstanten Wellenldngen durchgefiihrt. Die Frequenz f kann man zur Kalibrierung des Motors nutzen.
Die Phase ¢ ist der wellenldngenabhéngige Drehwinkel. Der ermittelte Wert ist allerdings relativ, da die
absolute Stellung des Analysators nur schwer zu messen war. Deshalb wurde eine Absolutmessung bei
804 nm mit dem Ostzillator des Ti-Sa-Systems durchgefiihrt. Die ermittelten spezifischen Drehwerte und
die Literaturwerte aus [39] sind in Abbildung [4.8 dargestellt. Die Ergebnisse stimmen hervorragend mit
den Literaturwerten iiberein.

T T T T T T T T T T T T T
200 O Messung —-60° Quarz 7
4 O  Messung +90° Quarz
— Daten aus Lowry
g 50+ 0 e Faraday-Rotator (0 mm) I
&
< 100 -
o
50 |-
0k
200

A [nm]

Abbildung 4.8: Absolutwert der spezifischen Drehung bei den untersuchten Quarz-Kristallen und dem Faraday-Rotator.
Die Literaturwerte zum Quarz stammen aus dem Buch von Lowry [39].

Die Richtung der Drehung kann man aus den Messungen der Absolutwerte gewinnen (Abbildung [4.9).
Alle Angaben beziehen sich auf die Drehrichtung des Analysators. Blickt man in Strahlrichtung, ist eine
Drehung im Uhrzeigersinn positiv, entgegen dem Uhrzeigersinn, negativ. Die Drehrichtung des Faraday-
Rotators édndert das Vorzeichen, wenn man den Faraday-Rotator in der entgegengesetzten Richtung be-
nutzt. Zur Festlegung der Lage des Faraday-Rotators wurden die Bezeichnungen der Frontseite , klein“
bzw. ,gro“ benutzt.

+a” aro B*’\ o klein " ¥
oo @D
Polarisator Quarz + FR-grof Quarz — FR-klein

Abbildung 4.9: Drehrichtung der Quarz-Kristalle und des Faraday-Rotators. Alle Drehrichtungen sind in Bezug auf den
Analysator angegeben. Eine positive Drehrichtung bedeutet eine Drehung im Uhrzeigersinn mit Blick in Strahlrichtung. Die
+15-Quarz- und +90-Quarz-Kristalle sowie der Faraday-Rotator-grof§ drehen in negative Richtung, der —60-Quarz und der
Faraday-Rotator-klein in positive Richtung.

Mit dem theoretischen Modell fiir den Faraday-Rotator (2.26) wurde ein Fit durchgefiihrt und die Kon-
stante k bestimmt (Abbildung [4.11). Die experimentellen Daten des Quarz wurden sowohl mit dem
Kuhn-Modell (3.37) als auch mit dem 3-Elektronen-Modell gefittet. Die zugehorigen Kurven sind
in Abbildung [4.10 dargestellt.
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Abbildung 4.10: Bestimmung der Konstanten  fiir den Quarz-Kristall. Sowohl das Kuhnsche 2-Elektronen-Modell, als
auch das 3-Elektronen-Modell wurde an die Daten gefittet. Beide Modelle reproduzieren die experimentellen Daten. Eine
Verbesserung der Parameter erreicht man, wenn man den Fit auf den Wellenldngenbereich 700-900 nm eingrenzt, denn
beide Modelle wurden fiir den nichtresonaten Wellenldngenbereich hergeleitet.
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Abbildung 4.11: Bestimmung der Konstanten « fiir den Faraday-Rotator. Auch hier erreicht man eine deutliche Verbes-
serung des Fits, wenn man den Wellenldngenbereich auf 700-900 nm eingrenzt.
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Die Brechungsindizes wurden aus den entsprechenden Sellmeiergleichungen gewonnen. Die Daten zum
kristallinen Quarz stammen aus [40] und die Daten zum Faraday-Kristall (TGG) aus [41].

9 0,663044)\2 0,517852\2
nQuarzfo -1 = 2 2 + 2 2
A2 — (0,06 pm) A2 — (0,106 pm)
0,175912)2 n 0, 565382 n 1,675299\2

A2 — (0,119 um)% ~ A2 — (8,844 um)?2 A2 — (20, 742 pum)?
25,2 -9,223eV

nngG = 5,208eV - 9,223 ¢ v (4.4)
(9,223eV)2 — (k)

(4.3)

Grenzt man den Fit-Bereich auf 700 bis 900 nm ein, erhélt man ein besseres Ergebnis als fiir den ganzen
Mef3bereich. Dies ist darauf zuriickzufithren, dafl beide Modelle fiir nichtresonante Anregungen hergeleitet
wurden und deshalb fiir grofe Wellenldngen bessere Ergebnisse liefern.

Die Ergebnisse der beiden Modelle, die beim Quarz-Kristall genutzt wurden, liefern beide einen gute An-
passung an die Rotationsdispersion. Die Anpassung mit dem 3-Elektronen-Modell ist unwesentlich besser.
Dieses Modell wird im weiteren Verlauf fiir die Rotationsdispersion von Quarz genutzt. Die Ergebnisse
fiir k lauten

Faraday-Rotator (bei 0 mm) | x = (0,4708 + 3 - 10~ %) deg - nm
Quarz k= (4,374 +3-1073) deg - nm

Mit (3.37) kann man die Wechselwirkungskonstante we bestimmen. In die Plasmafrequenz wj = & ?2

geht die Elektronendichte ein. Diese kann man anhand der Helixabmessungen ndherungsweise angeben.
In einem Zylinder der Hohe h und des Radius R sind 3 optisch aktive Elektronen. Die Elektronendichte
ist also anndhernd N = ﬁ. Fiir die Plasmafrequenz erhélt man somit wp = 50,4 - 10'°Hz. Setzt man
den x-Wert des Fits ein und stellt nach we um, folgt

we =1,2-10'°Hz (4.5)

Das Ergebnis ist um den Faktor 5 grofler, als die Berechnung der Kopplungskonstante aus der Cou-
lombwechselwirkung. Das Helixmodell ist natiirlich nur idealisiert und es wurden mehrere Néherungen
gemacht. Die Wechselwirkung iiber den Coulombkraft scheint plausibel.

4.3 Aufbau des Experiments

Ein Experiment zur Bestimmung des Polarisationszustandes nutzt in der Regel einen Polarisator, einen
Analysator und einen Detektor, z. B. eine Photodiode. Die detektierte Intensitét enthélt die Faltung des
Polarisationszustandes mit dem Winkel des Analysators ap und die Faltung der Detektorempfindlichkeit
T'(\) mit dem MeBsignal iiber der Wellenlénge.

E(ap) = // cos(av — ap)E(a, A) - T'(A\) dar dA (4.6)

Die Faltung iiber die Wellenléinge kann man eliminieren, wenn man statt der Photodiode ein Spektrometer
benutzt. Dies ist vor allem bei ultrakurzen Pulsen von Bedeutung, da sie eine grofle spektrale Pulsbreite
besitzen. Der experimentelle Aufbau des Experiments ist in Abbildung [4.12 dargestellt.

Zunéchst wurde der Strahl des kHz-Systems linear polarisiert (P). Danach wurde das Strahlprofil mit einer
ITris-Blende auf 3,5 bis 4 mm Strahldurchmesser verringert. Dies ist ein Kompromif} zwischen gleichméBiger
Intensitatsverteilung und moglichst wenig Beugungseffekten an der Lochblende. Nach Durchgang durch
die Lochblende passiert der Strahl den Quarz-Kristall bzw. den Faraday-Rotator. Um nachfolgende nicht-
lineare Effekte (z. B. in (A)) zu vermeiden, wird der Glasplattenreflex des Laserstrahls untersucht. Der
Analysator (A) ist drehbar gelagert und wird mit einem Schrittmotor gesteuert. Die Positionierungsge-
nauigkeit des Motors liegt bei 0,04 Bogensekunden und damit unterhalb der geforderten Genauigkeit.
Der transmittierte Strahl gelangt iiber 2 Umlenkspiegel zu einem Czerny-Turner Gitterspektrometer, das
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Abbildung 4.12: Skizze des experimentellen Aufbaus (Sp=HR-45°-Spiegel, LB=Lochblende, P=Polarisator, Q/FR=Quarz
bzw. Faraday-Rotator, GP=Glasplatte, A=Analysator)

das Spektrum auf eine CCD-Zeile abbildet, die mit einem Computer ausgelesen wird. Die Intensitét des
Strahls kann mit einem Graufiltersatz abgeschwiicht werden, der auf einem Filterrad montiert ist.

Bei Transmission durch den Polarisator erfahrt der Puls eine lineare Phasenmodulation. Diese fiithrt dazu,
dafl der Puls zeitlich gestreckt wird. Um sie zu kompensieren, mufl der Puls vorgechirpt werden. Dazu
kann man den Kompressor des Multipass-Systems nutzen. In Abbildung [4.13 sind die Halbwertsbreiten
der Autokorrelationsfunktionen und der entsprechenden Gaufipulse in Abhéngigkeit von der Kompres-
sorstellung aufgetragen.

260 ————

240 | E
Korrelation (ohne Pol.) (me = 21,62 mm) ]
GauB3Fit (ohne Pol.) (me = 21,61 mm) u
Korrelation (mit Pol.)  (x, = 22,42 mm) 4
GauB3Fit (mit Pol.) (me = 22,42 mm) E
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4hrbonm

200 B
180 B
160 —
140 _
120 _
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Halbwertsbreite [fs]

80 |-
60 |-

40 - .

18 19 20 21 22 23 24 25

Kompressorstellung [mm]

Abbildung 4.13: Halbwertsbreiten der Korrelationsfunktion und des entsprechenden Gaufipulses bei verschiedenen Kom-
pressorstellungen. Die Messwerte wurden mit einem Polynom 2. Grades angefittet.
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Zunichst wurde die kiirzeste Pulsbreite ohne Polarisator bestimmt — sie betrégt 48 fs. Anschlieflend wurde
das gleiche Experiment mit dem Polarisator vor dem Autokorrelator wiederholt — die kiirzeste Pulsbreite
wurde bei einer 0,8 cm gréfleren Kompressorstellung gefunden. Die gemessene Pulsbreite betragt 50 fs.
Die lineare Dispersion im Polarisator kann also durch den Kompressor der Verstérkereinheit kompensiert
werden. Zusétzlich treten aber im Experiment auch nichtlineare Effekte im Polarisator auf, die zu einer
Modulation des Spektrums und zu einer zusétzlichen Pulsverbreiterung fithren und mit dem Kompressor
nicht kompensiert werden kénnen. Eine Messung des Spektrums nach dem Polarisator bei maximaler
Strahlintensitéit ist in Abbildung [4.14] gezeigt. Auf diese Effekte wird im Kapitel Simulationen genauer
eingegangen.

T T T T T T T T T T T
12}

Laserspektrum .
—— Spektrum mit Polarisator ( F = 2,7 mJ fem”)
1,0 1

08 - u

0,6 [ -

norm. Intensitit

0,0 [ -
1 " 1 " 1 1 1 " 1

Wellenlénge

Abbildung 4.14: Durch nichtlineare Propagationseffekte im Polarisator entsteht eine spektrale Modulation des Laserpulses.
Diese Messung wurde bei einer Fluenz von 2,7 mJ - cm ™2 durchgefiihrt.

Zur quantitativen Bestimmung der Fluenz wurde das Strahlprofil mit einer Irisblende und einem Pho-
tometer gemessen. Die Blende wurde zentrisch in den Strahl gestellt und die transmittierte Leistung
bei variablen Offnungen gemessen. In Annahme einer raumlichen GauBverteilung sind die Fluenzen in
Abhiingigkeit des Radius in Abbildung[4.15 dargestellt.

4.4 Darstellung der Spektren

Ein wichtiger Punkt ist die Darstellung der Spektren und deren Interpretation. Als Mefiparameter gehen
der Drehwinkel des Analysators ap, die Wellenldnge und die Intensitét bzw. die Fluenz der eingestrahl-
ten elektromagnetischen Welle ein. Die Mefigrofie ist die Intensitdt auf dem Spektrometer. Ein guter
Kompromif} ist die Darstellung in einem Intensity-Plot. Bei der Darstellung der Ergebnisse wird der
Analysatorwinkel auf der Abszisse und die Wellenlédnge auf der Ordinate abgetragen. Die gemessene In-
tensitdt auf dem Spektrometer wird mittels einer Falschfarbendarstellung aufgetragen. Die Zuordnung
der einzelnen Farben zur Intensitét ist im Anhang angegeben. Sowohl der Faraday-Rotator, als auch der
Quarz-Kristall besitzen eine Rotationsdispersion die proportional zu :t% ist, je nachdem welches Vor-
zeichen die Richtung der linearen Drehung hat. In Abbildung sind die zu erwartenden Mef3kurven
dargestellt.

Bei diesen Uberlegungen wurde angenommen, daf8 der Quarz-Kristall bzw. Faraday-Rotator und Analy-
sator in einer Reihe standen. Im Experiment wurde eine Glasplatte benutzt, um die Fluenz des Strahls
zu schwichen und so zusétzliche nichtlineare Effekte im Analysator zu vermeiden. Diese Glasplatte muf3
aber in die Betrachtungen mit einbezogen werden, da sie die ,effektive* Drehrichtung beeinflufit. Die
im Experiment mit Glasplatte giiltige Zuordnung zu zusétzlichen bzw. reduzierten Drehwinkeln ist in
Abbildung [4.17] dargestellt.
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Abbildung 4.15: Das rdumliche Strahlprofil in Annahme einer Gaufiverteilung und einer Energie von 785 pJ pro Puls.
Die Halbwertsbreite wird bei ca. 3,5 mm Blendendurchmesser erreicht.

4.5 Ergebnisse — Faraday-Rotator

Die Abbildungen[4.18H4.27 zeigen die Ergebnisse der Messungen am Faraday-Rotator. Die Intensitét wur-
de durch neutrale Graufilter variiert. Die hochste Fluenz betrégt 1,34 mJ - cm ™2, da der Kristall oberhalb
dieser Fluenz Weifllicht erzeugte. Die Messung erfolgte bei Ausloschung, dafl heifit, der Analysator war
senkrecht zur Polarisationsrichtung orientiert. Zusétzlich wurde die Analysatorstellung, bei der die Ma-
xima links und rechts der Zentralwellenldnge gleich grof8 sind, durch eine weifle Linie gekennzeichnet.
Dieser Winkel ist eine charakteristische Grofle fiir eine zusétzliche Drehung. Es zeigt sich, dafl diese Linie
abhéingig von der Fluenz des eingestrahlten Laserfeldes ist. Der Faraday-Rotator wurde in 2 Konfigura-
tionen gemessen, da die Richtung der linearen Drehung abhéngig von der Richtung des Durchgangs durch
den Faraday-Rotator ist.

In Abbildung[4.28 ist der zusétzliche Drehwinkel in Abhéngigkeit der Fluenz fiir die gemessenen Konfigu-
rationen dargestellt. Der zusétzliche Drehwinkel ist abhéngig vom Vorzeichen und der Stérke der linearen
Drehung. Besonders deutlich wird das Ergebnis fiir die ,groe“ Seite. Der zusitzliche Drehwinkel fiir
maximales Magnetfeld (Magnetstellung 0 mm) bei £/ = 1 mJ - cm~2 betrigt Aa = 0,3 deg. Der Kon-
vention von Abbildung[4.9] entsprechend, sind die nichtlinearen Drehwinkel zusétzliche Drehwinkel. Die
spezifischen zusitzlichen Drehwerte, daB heiit 22 sind in Abbildung in Abhéngigkeit von der Intenstitit
[4.29] dargestellt. Das Ergebnis kann als Konstante o* in der Gleichung

Aa = a*apl (4.7)
angegeben werden. Man erhilt mit einem linearen Fit iiber alle Ergebnissen einen Wert von
o =(2,840,3)10* cm? - GW 1. (4.8)
Die Streuung der MeBergebnisse bei der Ermittlung des Anstiegs ist grofl. Besonders die Mefireihe der
»kleinen* Seite bei 0 mm Magnetstellung weicht erheblich vom erwarteten Wert ab.
4.6 FErgebnisse — Quarz-Kristalle

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse der Quarz-Experimente vorgestellt. Der Quarz-Kristall konn-
te deutlich hoher belastet werden, als der Faraday-Kristall. Die hochte Fluenz betrug 2,53 mJ - cm™2.
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Abbildung 4.16: Der Verlauf der Meflkurve ist abhéingig von der Rotationsdispersion und damit von der Richtung der
linearen Drehung. Die Messung erfolgt bei Ausloschung, es bilden sich, entsprechend Abbildung 2 Maxima aus. Die
Analysatorstellung, bei der beide Maxima gleiche Intensitéit besitzen ist durch eine vertikale Linie gekennzeichnet. Dieser
Winkel entspricht dem Drehwinkel. Das Spektrum zu einem bestimmten Winkel erhélt man, wenn man entlang der Abszisse
einen Schnitt legt. In den unteren Diagrammen wirkt ein zusétzlicher bzw. ein reduzierter Drehwinkel.



44

KAPITEL 4. EXPERIMENTE

/\+

Polarisator

linksdrehend rechtsdrehend

—a" g Klein "4 O gmﬁ'“
FR-klein Quarz + FR-grof3

Quarz —

z

N0

Wellenlénge
M,
Wellenlinge
A,

A0

(XT,
Analysatorwinkel Analysatomnkel
5 ) < =
£ £ =
Analysatorwinkel Analysatorwinkel Analysatorwinkel Analysatorwinkel
zusatzlicher reduzierter zusatzlicher reduzierter

Drehwinkel

Abbildung 4.17: Bei der Reflexion am Spiegel bzw. der Glasplatte dndert sich die absolute und relative Drehrichtung
Die hier angegebene Zuordnung wurde experimentell iiberpriift, indem ein Referenzexperiment mit Quarz und Analysator

ohne Glasplatte bei niedrigen Intensitéten durchgefiihrt wurde.
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Abbildung 4.18: Faraday-Rotator (gro, 0 mm)
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Abbildung 4.20: Faraday-Rotator (gro8, 1 mm)
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Abbildung 4.22: Faraday-Rotator (gro, 2 mm)
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Abbildung 4.19: Faraday-Rotator (klein, 0 mm)
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Abbildung 4.21: Faraday-Rotator (klein, 1 mm)
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Abbildung 4.23: Faraday-Rotator (klein, 2 mm)
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Abbildung 4.24: Faraday-Rotator (gro, 3 mm)
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Abbildung 4.26: Faraday-Rotator (gro88, 4 mm)
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Abbildung 4.25: Faraday-Rotator (klein, 3 mm)
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Abbildung 4.27: Faraday-Rotator (klein, 4 mm)
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Abbildung 4.28: Der zusétzliche Drehwinkel in Abhéngigkeit der Fluenz fiir verschiedene Faradaykonfigurationen — Zusam-
menfassung der Ergebnisse. Da bei hohen Fluenzen verstirkt SPM-Effekte auftreten, die das Spektrum merklich verdndern
wurden die Ergebnisse bei hochster Fluenz nur als Meflpunkte dargestellt.
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Abbildung 4.29: Der Betrag des spezifischen zusétzlichen Drehwinkels in Abhéngigkeit der Intensitét fiir die gemessenen
Faraday Konfigurationen. Mit allen MeSwerten wurde eine lineare Regression durchgefiihrt, um a* zu bestimmen.

Auffillig ist der starke Einflul von SPM-Effekten auf das Spektrum, insbesondere die Erzeugung von neu-
en Frequenzkomponenten — bei hohen Intensitéiten treten Nebenmaxima auf. Diese konnen die Maxima,
die durch den Polarisator auftreten, beeinflussen oder sogar verschieben.

Die Zusammenfassung der Messungen ist in Abbildung[4.33 dargestellt. Man erkennt, daf} die nichtlineare
Drehung einen, im Gegensatz zum Faraday-Rotator, reduzierten Drehwinkel zur Folge hat. Bei einer Flu-
enz F =1mJ - cm™2 betrigt der reduzierte Drehwinkel fiir den +90-Quarz Aa = 0, 6 deg. In Abbildung
sind die Betrédge der spezifischen nichtlinearen Drehwinkel gegen die Intensitét aufgetragen.
Auflerdem wurde ein linearer Fit mit allen MeBwerten durchgefiihrt. Man erhélt als Ergebnis fiir den
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Abbildung 4.30: Messung des 15°-Quarz-Kristall
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Abbildung 4.31: Messung des -60°-Quarz-Kristall
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Abbildung 4.32: Messung des 90°-Quarz-Kristall
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Abbildung 4.33: Zusammenfassung der Ergebnisse der Messungen an den Quarzkristallen. Der zuséatzliche Drehwinkel ist

gegen die Fluenz aufgetragen. Die Starke der nichtlinearen Drehung ist proportional zur Stérke der linearen Drehung.
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Abbildung 4.34: Ergebnisse der Messungen an den Quarzkristallen. Darstellung des spezifischen nichtlinearen Drehwinkels
in Abhéngigkeit der Intensitit des eingestrahlten Laserfeldes.

spezifischen zusétzlichen Drehwinkel o*
@ =—(2,340,5)-10 " deg-cm - W, (4.9)

Das Ergebnis ist um fast 3 GroBenordnungen kleiner als der Wert o* (Quarz) = (1,3 £+ 0,6) - 10~3 deg -
cm - W' von [14]. Setzt man in dieses Ergebnis eine Intensitit von I = 10'® W - cm~2 und die Liinge
des +90-Quarz von L = 7,847 mm ein, wiirde man einen zuséitzlichen Drehwinkel von iiber 100 Grad
erhalten. Dieser Literaturwert scheint ebenfalls thermischen Ursprungs zu sein.



Kapitel 5

Diskussion

5.1 Vergleich mit theoretischen Voraussagen

In Kapitel [2] wurden zwei Storungsansitze fiir den nichtlinearen Faradayeffekt gerechnet. Mit den zur
Verfiigung stehenden Materialkonstanten ist es moglich, die Giiltigkeit der jeweiligen Abschétzung zu
iiberpriifen. Dazu wird ein Parameter n eingefiihrt, der iiber die Terme der Bewegungsgleichung
definiert wird und eine Aussage iiber den Einflufl der magnetischen Kraft relativ zur nichtlinearen Kraft
liefert. wed|
wcax
— e 5.1
1 |wE K 23| (5-1)
Mit Gleichung (2.12) und & = iwp,x erhélt man

_ |wewy|
g |wi K 22|

Setzt man fiir x die Losung der linearen Bewegungsgleichung ein und nutzt zusétzlich (1.12), folgt

_ 3wchw%
"= 4(wd — wi)?nol
kwr, 3 (nd —1)2
om2¢c, 4 nol
3 Kk (nd—1)?
4N nol

Fiir den Faraday-Rotator ergibt sich mit noI ~ 2 - 1076

Damit ist die Herleitung mit der Nichtlinearitét als Storung fiir den Faraday-Rotator anzuwenden.

Uber den nichtlinearen Brechungsindex von TGG sind in der Literatur keine Werte bekannt. In [41]
wurden die Ergebnisse der Dispersionsmessungen mit Literaturwerten verglichen. Dabei fand man eine
gute Ubereinstimmung mit den Daten von Gd3GasO12. Der nichtlineare Brechungsindex dieses Materials
ist bekannt [42]. Deshalb wird dieser Wert fiir folgende Betrachtungen als ny von TGG verwendet:
15 cm?

ng(TGG) ~ ng(GdgGa5012) = 1, 25-10 (53)

Vergleicht man die Ergebnisse fiir den zusétzlichen nichtlinearen Drehwinkel der Theorie (2.36) und des
Experiments, stellt man eine erhebliche Abweichung fest.

(2 p.  6,7-1073
(Ba) T 10,6-1077 03 (54)

a /t

o1
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Der experimentell bestimmte Wert liegt also um den Faktor 63 hoher als der Wert, den das Modell vor-
aussagt.

Auch bei der nichtlinearen optischen Aktivitéit stellt man eine erhebliche Abweichung zwischen experi-
mentellem und theoretischem Wert fest. Mit dem nichtlinearen Brechungsindex aus [42]

2
ng(Quarz-o) = 3,06 - 10*16% (5.5)

kann man den experimentellen und theoretischen Wert vergleichen.

(2%) 0. 6,7-1073
= = 3310 — 30 (5.6)

«

Auch hier sind die Voraussagen des Modells zu klein.

Die vorgestellten Modelle fiir den nichtlinearen Faradayeffekt und die nichtlineare optische Aktivitét
bendtigen keine zusétzlichen Konstanten oder Parameter. Im Rahmen der Giiltigkeit des Modells sollten
sich die nichtlinearen Drehungen der Polarisationsebene vorhersagen lassen. Die signifikante Abweichung
zwischen Experiment und Theorie deutet auf Konkurrenzeffekte hin. Das Ziel ist es, den Einflufl anderer
Effekte auf den beobachteten nichtlinearen Drehwinkel abzuschétzen.

5.2 Konkurrenzeffekte

5.2.1 Thermische Effekte

Wie in der Einleitung bereits erwahnt, konnen thermische Effekte eine grofle Rolle spielen und die nicht-
linearen elektronischen Prozesse um Gréflenordnungen iibersteigen. Im folgenden soll eine Abschiitzung
der thermischen Effekte durchgefiihrt werden.
Ein Laserpuls deponiert eine bestimmte Energie im Kristall, die sich in einer Temperaturerhchung be-
merkbar macht. Eine obere Grenze dieser Energie kann man angegeben, wenn man das Verhéltnis von
transmittierter Energie Ei ans. zu eingestrahlter Energie Ey, kennt. Im Experiment war dieses Verhéltnis
stets grofer als 99%. Auflerdem betrug die maximal eingestrahlte Energie pro Puls 0,3 mJ. Die deponierte
Energie Eqcpon. ist somit

Edepon. <3-107%1J. (5.7)

Die damit verbundene Temperaturerh6hung kann man berechnen, wenn man mit der spezifischen Wérme-
kapazitdt ¢ = 0, 74:1(1;—‘]K rechnet [43]. Fiir die Abmessungen des -60° Quarz-Kristalls erhilt man eine
Temperaturerhohung pro Laserpuls von

AT <1,6-10°K. (5.8)

In einer Minute wiirde sich der Kristall bei Vernachldssigung von Abstrahlverlusten um 0,72 K erwarmt
haben. Geht man von dieser Vernachldssigung ab, kann man eine Gleichgewichtstemperatur abschétzen.
Die Wéarmeleistung, die ein heifler Kérper an die Umgebung abgibt, ist wie folgt definiert:

P, = aAAT. (5.9)

o ist eine Konstante und hat fiir die meisten Materialien den Wert a = 6% [44]. Der Parameter A
bezeichnet die Oberfliche des Korpers. Beim Quarz-Kristall ergibt sich eine Oberfliche A ~ 2cm?. Die
Temperaturdifferenz ist der Unterschied zwischen Raumtemperatur und Materialtemperatur. Im thermi-
schen Gleichgewicht ist die eingestrahlte Wirmeleistung Py, gleich der abgestrahlten Warmeleistung Py, .
Mittelt man die eingestrahlte Leistung, erhélt man

Py <3-1073W. (5.10)
Setzt man die Warmeleistungen gleich und 16st nach AT auf, folgt
AT <2 5K. (5.11)
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Der Kristall erwédrmt sich um maximal 2,5 K. Eine Temperaturerh6hung verursacht eine Vergroflerung des
Kristalls. Diese Langendnderung wiederum wirkt sich auf den absoluten Drehwinkel aus. Das Verhéltnis
der Drehwinkel kann man angeben.

Ptherm. p*arATL

o= T = atAT (5.12)

In [43] werden Werte fiir a‘f)‘fc angegeben. Bei Raumtemperatur hétte eine Temperaturerh6hung von 2,5 K

eine relative Winkeldnderung von

A ( aay ) =1,42-107%2,5~3,6-10~* (5.13)
Q25°C

zur Folge. Die thermischen Effekte liegen eine Grofenordnung iiber den Voraussagen des Modell, aber

immer noch eine Gréflenordnung unter den experimentellen Befunden. Thermische Einfliisse auf das

Mefergebnis kénnen also ausgeschlossen werden.

5.2.2 Anisotropie

Eine mogliche Ursache der Abweichung von den theoretischen Voraussagen, konnte eine Anisotropie im
Quarz-Kristall sein, die entsteht, wenn der Kristall nicht exakt senkrecht zur optische Achse geschnitten
wurde. Man kann diesen Einflufl auf das Meflergebnis iiberpriifen, indem man das Experiment in 3
Konfigurationen durchfiihrt.

Abbildung 5.1: Zur Geometrie bei einem Kristallschnitt, der nicht senkrecht zur optischen Achse verlduft. Die Polarisati-
onsrichtung der einfallenden elektromagnetischen Welle bleibt fest. Beim Drehen des Kristalls um die angegebenen Winkel
sieht die linear polarisierte Welle eine Variation des Brechungsindex, der anisotrop ist.

Nach einer Drehung um 180° wiederholt sich der Effekt. Man muf} also mindestens in 3 verschiedenen
Winkelstellungen messen. Um einen moglichst grofien Dynamikbereich zu iiberdecken, empfiehlt es sich
mit 0°, 45° und 90° zu messen. Diese Messungen wurden mit dem —60-Quarz durchgefiihrt. Es wurde
innerhalb der Mefigenauigkeit keine Abweichung der Messungen untereinander beobachtet.

5.2.3 Kreuzphasenmodulation (XPM)

Sowohl der Faraday-Rotator als auch der Quarz-Kristall erzeugen beim Durchgang eines linear pola-
risierten, spektral breiten Laserpulses eine Verteilung der Polarisationswinkel, da der Drehwinkel wel-
lenldngenabhéngig ist. Es stellt sich die Frage, ob diese unterschiedlichen Polarisationsrichtungen nach
dem Prinzip des optischen Kerr-Schalters miteinander wechselwirken kénnen und damit eine selbstindu-
zierte Anderung der Polarisationsebene bewirken.

Angenommen, der Laserpuls erfihrt eine lineare Rotationsdispersion, dann besitzen verschiedene Fre-
quenzkomponenten verschiedene Polarisationswinkel. Da nichtlineare Effekte im Zeitbereich wirken, muf}
das Feld fouriertransformiert werden. In das elektrische Feld zu einem bestimmten Zeitpunkt ¢ gehen
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Abbildung 5.2: Zur Berechnung der Propagation zwischen einem linearen und einem nichtlinearen Faraday-Element
bendtigt man die Fouriertransformation.

alle Frequenzkomponenten und damit alle Polarisationsrichtungen ein. Eine Wechselwirkung, wie beim
Kerr-Schalter, ist aber dennoch nicht moglich, da alle Komponenten kollinear propagieren. Beim Kerr-
Schalter schliefen Pump- und Probepuls einen kleinen Winkel ein. Damit besitzen beide Wellen einen
unterschiedlichen Wellenvektor. Wenn man beide Wellen kollinear iiberlagert, interferieren beide Wellen,
und sie sind physikalisch nicht mehr unterscheidbar — vorausgesetzt, sie haben diesselbe Mittenfrequenz.
Eine zwingende Voraussetzung fiir den Kerr-Schalter sind also nichtkollinear propagierende Wellen. Bei
der Drehung im Faraday-Rotator bzw. im Quarz, propagieren die unterschiedlichen Komponenten kol-
linear, das heif}t, eine Wechselwirkung iiber dem XPM-Prozef} ist nicht méglich. Dieses Ergebnis erhélt
man auch bei genauerer Betrachtung der diskreten Fouriertransformation. Die Wellenvektoren kann man
aus der Fouriertransformation herausziehen, da sie fiir jede Komponente in die gleiche Richtung zeigen.
Da die diskrete Fouriertransformation das Produkt aus elektrischem Feld und Phasenterm aufsummiert,
erhéilt man zum Zeitpunkt ¢ eine Feldkomponente mit eindeutig definiertem Polarisationszustand.

5.2.4 Induzierte Anisotropie

Maker und Terhune behandelten in ihrer Arbeit Effekte, die durch den Suszeptibilitdtstensor 3. Ord-
nung veursacht werden [4]. Die Behandlung der nichtlinearen Propagation mit besonderer Beachtung der
Polarisation ist in [45] dargestellt. Es wird gezeigt, dal nur linear und zirkular polarisiertes Licht bei
Propagation durch ein isotropes Medium ihren Polarisationszustand beibehalten. Elliptisch polarisiertes
Licht dagegen dndert seinen Polarisationszustand — die Richtung der Polarisationsellipse dreht sich. In
unserem Fall ist das einfallende Licht linear polarisiert, sollte sich also nicht drehen. Eine Drehung der
Polarisationsebene ist, wie am Beispiel der optischen Aktivitdt in Abbildung [3.2 gezeigt wurde, immer
von zirkularem Dichroismus begleitet. Durch die unterschiedliche Absorption von links- und rechtszirku-
lar polarisiertem Licht, entsteht aus urspriinglich linear polarisiertem, elliptisch polarisiertes Licht. Der
Drehwinkel ist durch

1 w

gegeben. Die Differenz des Brechungsindex zwischen rechts- und linkszirkular polarisiertem Licht ist durch
die folgende Gleichung gegeben.

127 ) 1201

o (1Es|* = | Eol) (5.15)

An=ng —ny =

Wie kann man diesen Effekt messen bzw. wie kann man ihn von den anderen nichtlinearen Effekte tren-
21
nen?!
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Der Unterschied im Brechungsindex An ist nach (5.15) proportional zur Differenz der Intensitéiten von
links- und rechtszirkularpoplarisiertem Licht und damit proportional zur Elliptizitét e. Bei einer Propa-
gation in z-Richtung lautet An in allgemeiner Schreibweise

Angee,(2) = /0 NI (5.16)

Beim Faraday-Rotator kann elliptisch polarisiertes Licht durch den zirkularen Dichroismus erzeugt wer-
den.

Faraday-Rotator
W I T
(CREN
N8R B
N VR

L

Spiegel

Abbildung 5.3: Durch den zirkularen Dichroismus kommt zu der Drehung der Polarisationsbene noch die Erzeugung von
elliptisch-polarisiertem Licht dazu.

Man kann annehmen, daf die dadurch erzeugte Elliptizitiit proportional zur Propagationslinge ist (e o 2).
Es folgt fiir den zusétzlichen Drehwinkel

Anges (2) oc/ Z'd2 = %zQ. (5.17)
0

Der zusétzliche Drehwinkel skaliert also kubisch mit der Lange.

Passiert man den Faraday-Rotator zweimal (Abbildung[5.3), wird die Polarisationsebene weitergedreht —

im Gegensatz zum Quarz, wo sie wieder aufgehoben wird. Tritt der eben beschriebene Effekt auf, miifite

der zusétzliche Drehwinkel beim doppelten Durchgang mindestens dem 8-fachen Wert des Drehwinkel

bei einfachem Durchgang entsprechen.

Die Ergebnisse dieses Experimentes sind in Abbildung[5.4] dargestellt.

Wellenlénge [nm]

-6 -4 -2 0 2 4 6 -6 -4 -2 0 2 4 6 -6 -4 -2 0 2 4 [
Analysatorstellung [deg]

Abbildung 5.4: Messung des nichtlinearen Drehwinkels bei doppeltem Durchgang durch den Faraday-Rotator.

Der zusitzliche Drehwinkel in Abh#ngigkeit der Fluenz ist in Abbildung (5.5 zu sehen.

Er ist ca. 10 mal grofer als der Wert bei einfachem Durchgang und héngt also auf jeden Fall nichtlinear
von der Propagationsldnge ab.
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Abbildung 5.5: Ergebnis der Messungen bei doppeltem Durchgang und Vergleich mit fritheren Ergebnissen. Der zusétzliche
Drehwinkel verdoppelt sich nicht, wie vom Faraday-Modell vorhergesagt, sondern ist ca. 10 mal so grof3. Das ist ein Hinweis
auf eine eventuell vorhandene induzierte Anisotropie.

5.2.5 Zuséatzliche nichtlineare Effekte

Bei allen bisherigen quantitativen Betrachtungen wurde davon ausgegangen, daf} sich lineare und nichtli-
neare Effekte separat behandeln lassen. Diese Ndherung gilt aber nur fiir monochromatische Wellen. Bei
kurzen Pulsen kann man diese Ndherung nicht mehr anwenden, da der Laserpuls eine merkliche spektrale
Breite besitzt. Die quantitative Behandlung der Pulspropagation erfordert numerische Methoden, um die
komplizierte Wellengleichung zu 16sen. Deshalb wurden die theoretischen Ergebnisse verwendet, um eine
Simulation durchzufiihren. Auf die Einzelheiten dieser Simulation wird im néchsten Kapitel eingegangen.



Kapitel 6

Simulationen

Die Simulation wurde in das Programmpaket LAB II integriert [46]. Dazu wurden Routinen eingefiigt, die
auch Polarisationseffekte beachten. Das Blockdiagramm der Simulation ist in Abbildung dargestellt.

FudH M ink.el Analyzator]

Elliptizits

Nichtineares Element
-

Abbildung 6.1: Blockdiagramm der Simulation in der Programmierumgebung LabView

6.1 Darstellung des elektrischen Feldes

Beim Erzeugen des Laserpulses wird angenommen, daf} es sich um einen gau3férmigen Puls der spektralen
FWHM-Breite Aw handelt, der um die Zentralfrequenz wy, zentriert ist. Zusétzlich besteht die Mo6glich-
keit, dem Puls einen Chirp aufzuzwingen, der durch den Parameter A beschrieben wird. Das elektrische
Feld im Frequenzraum hat die Gestalt

~ 7(7‘/m(“”%))2(1+m)

Ew)=e Aw (6.1)

Eine polarisierte elektromagnetische Welle kann man stets in 2 Komponenten zerlegen. In kartesischen
Koordinaten und bei linear polarisierten Wellen eignet sich die Zerlegung in « und y Komponenten.

. lr= | L 1[( E » E* 4 E
_ - iwr,t * ,—iwrt | T z0 wrt x0 —fwrt | _ T
E(t) = 5 {Eoe + Ege } 5 K Eyo )e + ( EX, >e ] ( 5 ) (6.2)

Y

Die zirkulare Darstellung eignet sich dagegen bei der Darstellung von zirkular polarisierten Wellen. Der
Ubergang zwischen beiden Darstellungen lautet in Matrixschreibweise wie folgt:

(gi)%(i—zz)@y) (6.3)
(%)Z%(ii)(%) (6.4)

o7
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In der Simulation wird der Puls nach der Propagation durch das 1,5 cm lange Calcit-Material, das die
Polarisatoreffekte simulieren soll, zunéchst linear polarisiert (z-y-Darstellung). Der Polarisationsvektor
liegt in Richtung der z-Achse. Die Propagation im Faraday-Medium kann man am einfachsten in der
zirkularen Darstellung berechnen. Deshalb wandelt eine Routine den Puls von der kartesischen in die
zirkulare Darstellung um. Nach der Propagation durch das Faraday-Medium wird der Puls wieder in die
z-y-Darstellung tiberfiihrt, da dort die Behandlung des Polarisators am einfachsten ist. Die Wirkung des

Polarisators kann man am einfachsten mit dem Jones-Matrix Formalismus beschreiben. Das transmittierte
elektrische Feld E’ hat die Form

EL\ cos? O sin © cos © E, (6.6)
E, )]\ sin®cosO sin? © E, ) '

Dabei ist © der Winkel des Analysators zur x-Achse. Das transmittierte Feld ist wieder linear polarisiert
— es kann also an andere LAB II-Routinen weitergegeben werden. Das Spektrum kann man sich mit der
Spectrometer-Routine darstellen lassen.

6.2 Die Split-Step-Methode

Die analytische Berechnung der linearen Pulspropagation kann man relativ einfach im Spektralbereich be-
schreiben (1.41). Treten nichtlineare Effekte auf, erschwert sich die Berechnung erheblich und nur wenige
Spezialfiille konnen exakt gelost werden. Um die Pulspropagation dennoch beschreiben zu kénnen, bedient
man sich numerischer Methoden. Die Split-Step Methode ist geeignet, um die nichtlinearen Propagations-
gleichungen numerisch zu l6sen. Sie findet vor allem bei der Losung der nichtlinearen Schrédingergleichung
Anwendung. Im folgenden wird das Prinzip dieser Methode in der Operatorschreibweise erldutert.

Das Feld A breitet sich in z-Richtung aus. Auf A wirken der lineare Propagationsoperator L und der
nichtlineare Propagationsoperator N in der folgenden Weise.

0. A= (L+N)A (6.7)
Die formale Losung dieser Differentialgleichung ist von der Form
Az+h) = e(ﬁﬂv)hff(z)
eLheNh A(2). (6.8)

Zuerst wird der nichtlineare Propagationsschritt im Zeitbereich durchgefiihrt — anschlieend der lineare
Schritt im Frequenzbereich. Den Fehler der Ndherung kann man mit dem Baker-Haussdorff Theorem
abschéitzen [47] .

oLhNh — (LK) + B (L, N+ (6.9)

Demnach hat diese Niherung einen Fehler der Ordnung h2. Die Genauigkeit kann man verbessern, wenn
man eine symmetrische Schreibweise wahlt.

Az +h) ~etlehNesl 4(z) (6.10)
Die Anwendung des Baker-Haussdorff Theorem auf (6.10) ergibt
QAL AN BE _ B(E42N+L)+ 2 (L, 2N L]+ (6.11)

Diese Niherung hat nur noch einen Fehler der Ordnung 2. Um die restlichen Niherungsfehler klein zu
halten, muf} die Schrittweite A moglichst klein gew#hlt werden.

Der Algorithmus unterteilt das Medium der Lénge L in N Schichten gleicher Dicke. Diese Schichten
werden in der Mitte erneut aufgespalten. Im ersten Teil (A) wird der lineare Phasenterm an das elek-
trische Feld multipliziert. Dieser ist durch (1.41) gegeben. Die Phase ¢(w) 1d8t sich in Abhéingigkeit des
Brechungsindex n(w) wie folgt darstellen:

L L
bo/0(W) = nO/]C\}(:)) 2r = Wif)w) ¥ (6.12)
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Abbildung 6.2: Bei der Split-Step Methode wird das nichtlineare Medium der Lénge L in N Schichten unterteilt.

Danach erfolgt der Ubergang in den Zeitbereich durch die inverse Fouriertransformation und die Multipli-
kation mit der nichtlinearen Phase (B). Diese ist durch gegeben. Anschlieflend wird das Feld mittels
Fouriertransformation wieder in die spektrale Darstellung iiberfiihrt und mit der restlichen linearen Phase
multipliziert (C). Diese Berechnungen werden insgesamt N-mal durchgefiihrt.

In der folgenden Tabelle sind die Parameter aufgelistet, die in den Simulationen benutzt wurden.

Laser (Gau$-Puls)
Stiitzstellen 211
AL 804 nm
AN 20 nm
Spectral Window 30
Elliptizitét (linear pol.)
Polarisator (Calcit)
Dicke 1,50 cm
Iterationen 30
Prechirp (A) -0,7
Faraday-Rotator/Quarz
Iterationen 30

6.3 Nichtlinearer Faradayeffekt

Zunéchst wurde folgendes Experiment simuliert. Der Laserstrahl wurde linear polarisiert. Das nichtlineare
Element, welches den Polarisator simuliert, wurde herausgenommen. Der Laserpuls hatte keinen Chirp
und war demnach beim Eintritt in den nichtlinearen Faraday-Kristall bandbreitenbegrenzt. Die Fluenz
wurde in 9 Schritten bis 16 mJ - cm~2 erhoht. Die Ergebnisse dieser Simulation sind in Abbildung [6.3]
dargestellt.

Man sieht deutlich, dafl ein groBerer zusétzlicher Drehwinkel auftritt, als er mit (2.36) abgeschétzt wurde.
Der zusétzliche Drehwinkel kénnte also durch den Term des Kerrefektes nol verursacht worden sein. Um
dies zu bestétigen, wurde der nichtlineare Faradayterm per Definition auf Null gesetzt. Danach wurde
die Simulation erneut durchgefiihrt (Abbildung|6.4).

Diese Simulation lieferte dasselbe Ergebnis, das heifit, auch der Kerreffekt selbst verursacht eine zusétz-
liche Drehung. Eine Erklirung soll Abbildung[6.5 liefern.

In der linken Hilfte wird der bandbreitenbegrenzte Laserpuls durch ein lineares Faradaymedium propa-
giert. Im rechten Teil der Abbildung erfihrt der Ausgangspuls eine Selbstphasenmodulation durch den
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Abbildung 6.3: Intensity-Plots der Simulation des Nichtlinearen Faradayeffektes ohne den Einflufl des Polarisators. (Zur
Erlduterung der Plots, siche Abbildung
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Abbildung 6.4: Simulation der Ergebnisse ohne den Einflufl des Polarisators und unter Vernachlissigung des nichtlinearen
Faradayterms. (Zur Erlduterung der Plots, siche Abbildung(4.16
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Abbildung 6.5: Erklarung fiir nichtlineare Drehungen durch den Kerreffekt. Durch die spektrale Verbreiterung des Laser-
pulses, ergibt sich fiir den Polarisationswinkel eine breitere Verteilung. Durch den nichtlinearen Verlauf der Rotationsdisper-
sion < - werden mehr Komponenten mit zusitzlichem Polarisationswinkel erzeugt — der Puls besitzt einen zusétzlichen
Drehwinkel.
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Kerreffekt und verbreitert sich im Spektralbereich. Die Rotationsdispersion iibertriagt diese Verbreiterung
und ,erzeugt® eine breitere Winkelverteilung als der linear propagierende Puls. Der nichtlineare Kurven-
verlauf bewirkt zusétzlich, da3 die Winkelverteilung stark asymmetrisch wird. Beim Durchgang durch
den Polarisator wird die Asymmetrie in der Winkelverteilung in eine Asymmetrie im Spektralbereich um-
gesetzt — der Laserpuls erfihrt eine nichtlineare Drehung. Da die Rotationsdispersion der untersuchten
Materialien stets proportional zu i)\—g ist, hat der nichtlineare Drehwinkel stets zusétzlichen Charakter.
Er kann also einen Beitrag zur Erklédrung des Faraday-Rotators liefern, der eine zuséitzliche Drehung zeigt.

Im Experiment miissen Selbstphasenmodulationseffekte im Polarisator beachtet werden. Der Polarisator
besteht aus 2 Calcit-Kristallen und hat entlang des Strahlenganges eine Linge von 1,5 cm. In der Simu-
lation wurde dieser Kristall als nichtlineares Element nach der Erzeugung des Laserpulses eingefiigt. Die
lineare Dispersion in diesem Element wurde durch Einstellen des Chirpparameters A kompensiert. Mit
A = —0,7 war der Puls nach Durchgang durch den Polarisator wieder bandbreitenbegrenzt. Die Simula-
tion wurde mit den gleichen Parametern wiederholt, wobei der nichtlineare Faradayterm hier wieder Null
gesetzt wurde. (Abbildung|6.6 und [6.7).

Auch in diesem Fall liegt der zusétzliche Drehwinkel {iber den Werten der Abschéitzung. Die Simulation
des Polarisators bewirkt eine zusétzliche Vergréfierung des Drehwinkels fiir hohe Fluenzen. Dieser Effekt
kann die Messungen aber nicht erkléiren, da die Fluenz zu niedrig war. Er spielt erst bei hoheren Fluenzen
eine Rolle. Um den Einflufl des Kerreffekts auf das Experiment mit doppeltem Durchgang zu bestimmen
wurde die Linge des Faraday-Kristalls verdoppelt und die Ergebnisse aus Abbildung [6.8 bestimmt.

Die Ergebnisse fiir alle Simulationen sind in Abbildung 6.9 dargestellt.

Man stellt fest, dafl sich in der Simulation, die nur den Einflu} des Kerreffekts beachtet, bei Verdopp-
lung der Propagationsstrecke auch der zusétzliche Drehwinkel verdoppelt — beide Gréflen sind also linear
zueinander. Nimmt man an, dafl die im vorigen Kapitel beschriebene induzierte Polarisationsdrehung
zusétzlich wirkt, miifite die Doppel-Messung den 16-fachen Wert im Vergleich zur einfachen Messung zei-
gen. Dies ist, wie in Abbildung|6.10 dargestellt, fiir niedrige Fluenzen annihernd erfiillt. Die nichtlineare
Drehung setzt sich also aus 2 Anteilen zusammen. Auf der einen Seite bewirkt der Kerreffekt zusam-
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Abbildung 6.6: Simulation des Nichtlinearen Faradayeffektes mit Einflufl des Polarisators. (Zur Erlduterung der Plots,

sieche Abbildung
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Abbildung 6.7: Simulation der Ergebnisse mit Einflu} des Polarisators und unter Vernachldssigung des nichtlinearen

Faradayterms. (Zur Erlduterung der Plots, sieche Abbildung(4.16
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Abbildung 6.8: Simulation des Nichtlinearen Faradayeffektes mit Einflufl des Polarisators bei doppelten Durchgang durch
das Faraday-Medium. (Zur Erlduterung der Plots, siche Abbildung[4.16
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Abbildung 6.9: Zusammenfassung der Ergebnisse der Simulationen fiir den Faraday-Kristall. Es wurden Simulationen
mit und ohne Polarisator, sowie mit und ohne Faraday-Nichtlinearitit durchgefiihrt. Auflerdem wurde eine Simulation des
Faraday-Rotators fiir doppelten Durchgang durchgefiihrt.

men mit der Rotationsdispersion eine intensitéitsabhéngige Drehung — auf der anderen Seite erzeugt der
zirkulare Dichroismus elliptisch polarisiertes Licht, das ebenfalls einen intensitdtsabhédngigen Drehwinkel
zeigt.

6.4 Nichtlineare optische Aktivitét

Fiir die Quarz-Kristalle wurden dhnliche Experimente simuliert. Fiir den +90-Quarz wurden die Simula-
tionen mit und ohne Polarisator, sowie mit und ohne nichtlinearen optisch aktiven Term durchgefiihrt. Der
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Abbildung 6.10: Vergleich der Simulationen und der Experimente fiir den einfachen bzw. doppelten Durchgang unter-

einander. Die Simulationsergebnisse des doppelten Durchgangs wurden mit dem Faktor % multipliziert, da der Kerreffekt
linear mit der Propagationsstrecke zusammenhéngt. Die experimentellen Daten des doppelten Durchgangs wurden mit dem

Faktor 1—16 multipliziert. Darin gehen der kubische Anteil der Drehung durch den zirkularen Dichroismus (%) und der Anteil
der Kerr-Drehung (%) ein.

nichtlineare optisch-aktive Term des Brechungsindex liefert wiederum keinen Beitrag zur beobachteten
nichtlinearen Drehung (siehe Abbildungen [6.11 und .
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Abbildung 6.11: Simulation der Nichtlinearen optischen Aktivitit ohne den EinfluBl des Polarisators fiir den +90-Quarz.
(Zur Erlduterung der Plots, siche Abbildung[4.16

Wie zu erwarten war, reproduzieren die Simulationen die experimentellen Ergebnisse nicht. Der Vollsténdig-
keit halber wurden die Simulationen mit Polarisator auch fiir den —-60-Quarz und den +15-Quarz durch-
gefiihrt.
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Abbildung 6.12: Simulation der Nichtlinearen optischen Aktivitdt ohne den Einflufl des Polarisators und unter Ver-
nachlissigung des nichtlinearen optisch aktiven Terms fiir den +90-Quarz. (Zur Erlduterung der Plots, siche Abbildung

4.16
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Abbildung 6.13: Simulation der Nichtlinearen optischen Aktivitéit mit Einflul des Polarisators fiir den +90-Quarz. (Zur
Erlduterung der Plots, siehe Abbildung [4.16)
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Abbildung 6.14: Simulation der Nichtlinearen optischen Aktivitdt mit Einflul des Polarisators und unter Vernachléssigung
des nichtlinearen optisch aktiven Terms fiir den +90-Quarz. (Zur Erlduterung der Plots, siche Abbildung [4.16)
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Abbildung 6.15: Simulation der Nichtlinearen optischen Aktivitit mit EinfluB des Polarisators fiir den —60-Quarz. (Zur
Erlduterung der Plots, siche Abbildung[4.16)
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Abbildung 6.16: Simulation der Nichtlinearen optischen Aktivitéit mit Einflufl des Polarisators fiir den +15-Quarz. (Zur

Erlduterung der Plots, siche Abbildung|4.16)

Die Ergebnisse und der Vergleich mit den experimentellen Werten sind in Abbildung[6.17 dargestellt.
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Abbildung 6.17: Ergebnisse der Simulation fiir die Quarz-Kristalle und experimentelle Ergebnisse. Die Skala der Simula-

tionsergebnisse wurde gestreckt.

Die Erklarung einer zusétzlichen Drehung mittels Kerreffekt liefert hier keine Losung. Die Richtung der
Kerr-Drehung héngt nur vom Verlauf der Rotationsdispersion ab, die fiir den Faraday-Rotator und den
Quarz-Kristall dhnlich verlaufen. Demzufolge wiirde der Kerr-Effekt auch beim Quarz einen zuséatzli-
chen Drehwinkel bewirken. Im Experiment aber, beobachtet man einen verminderten Drehwinkel. Eine
Erklarungsmoglichkeit unter Zuhilfenahme des zirkularen Dichroismus besteht aber dennoch. Das Mate-
rial, in diesem Fall Quarz, mufl bei gleichem Verlauf der Rotationsdispersion einen im Gegensatz zum
Faraday-Rotator, zirklularen Dichroismus mit entgegengesetztem Vorzeichen zeigen, denn in den Dreh-
winkel dieses Effekts geht die Differenz aus den Intenstitdten der beiden Wellen ein (5.15). Kehrt sich der
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zirkulare Dichroismus um, &ndert auch der zusétzliche Drehwinkel sein Vorzeichen. Berechnet man den
Verlauf der Rotationsdispersion und des zirkularen Dichroismus unter Beachtung einer Resonanzstelle,
kann man keine Kombination finden, die den gewiinschten Effekt liefert — die Kriimmung hat stets das-
selbe Vorzeichen wie der zirkulare Dichroismus. Zieht man allerdings zwei Resonanzstellen in Betracht,
kann man eine Kombination finden, die einen zirkularen Dichroismus mit entgegengesetztem Vorzeichen
liefert. Abbildung[6.18 zeigt einen solchen Verlauf.
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Abbildung 6.18: Eine Dispersionsrelation mit zwei Resonanzstellen, liefert eine zirkularen Dichroismus mit unterschied-
lichem Vorzeichen. innerhalb eines kleinen Bereiches ist die Kriimmung der Rotationsdispersion negativ und der zirkulare
Dichroismus positiv.

Kurz nachdem die Rotationsdispersion bei w = 48 eine Extremstelle besitzt, kehrt sich das Vorzeichen
des zirkularen Dichroismus um (w = 57). Zwischen diesen beiden Frequenzen, kann sich eine reduzierte
intensitdtsabhéngige Drehung bemerkbar machen. Man kénnte dies leicht iiberpriifen, wenn man ex-
perimentelle Daten zum zirkularen Dichroismus beim Quarz zur Verfiigung hat. Ein Experiment mit

doppeltem Durchgang, in Analogie zum Faraday-Rotator, ist nicht mdéglich, da der Quarz-Kristall die
Polarisationsebene wieder zuriickdreht.
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Ausblick

Es wire interessant, nichtlineare Drehungen der Polarisationsebene auch an anderen optisch aktiven Stof-
fen nachzuweisen. Von besonderem Interesse sind dabei organische Molekiile, wie zum Beispiel Glucose.
Wenn man den Prozess dieser nichtlinearen Wechselwirkung versteht, kann man versuchen, mit hohen
Laserfeldern chiral-selektive Experimente durchzufiihren.

Der spezifische Drehwert fiir optisch aktive Losungen ist sehr klein. Allein eine geséttigte Rohrzuckerlosung
dreht die Polarisationsebene des Lichts der Na-D-Linie nur um ca. 2 Grad je cm. Um einen mef3baren
nichtlinearen Effekt messen zu kénnen, muf3 der lineare Drehwinkel mindestens 5 Grad betragen. An-
dererseits sollte die Wechselwirkungslédnge des Materials moglichst klein gehalten werden. Diese beiden
Randbedingungen fordern eine Substanz mit einem hohen spezifischen Drehwinkel und einer hohen Kon-
zentration der optisch aktiven Komponenten. In Zusammenarbeit mit Dr. Stadermann vom Institut fiir
organische Chemie wurde versucht, das optisch aktive (—)-Menthol Molekiil zu nutzen.

HO

HaC CH,—CH,

Abbildung 7.1: Das (—)-Menthol Molekiil liefert die optisch aktiven Kohlenstoffatome, die durch einen * gekennzeichnet
sind.

/CH3 ﬂ’ ﬂ
HC=—C HaC c CH, c CH,
M 3
\C—O \‘c‘/ \CHZ o \H/
o] CHs CH, CH,

Abbildung 7.2: Das Methylmetha-
crylat (MMA) Molekiil bildet bei der

Abbildung 7.3: Das Ethylenglycoldimethacrylat (EGDMA) Molekiil
ist fiir den Zusammenhalt der MMA-Striange verantwortlich.

Polymerisation Ketten.

Zunichst wurde das (—)-Menthol mit MMA (Methylmethacrylat) und EGDMA (Ethylenglycoldimetha-
crylat) umgesetzt und polymerisiert. Die entstehende Substanz besteht aus einem Netzwerk von MMA-
Stringen, die sich an den Kreuzungspunkten iiber das EGDMA-Molekiil verbinden.

Das optische aktive (—)-Menthol geht jedoch keine chemische Bindung mit dem Netzwerk ein, sondern
wird ,nur® eingelagert. Dementsprechend niedrig ist die Konzentration und der Drehwinkel. Eine deut-
liche Erhohung der Konzentration erreicht man aber, wenn man das (—)-Menthol mit Methacrylolchlorid
verestert. Wird diese Form mit EGDMA polymerisiert, entstehen (—)-Menthylmethacrylat-Ketten, die in
jedem Kettenglied einen optisch aktiven Rest besitzen.

69
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Abbildung 7.4: Die MMA- und EGDMA-Molekiile bilden ein Netzwerk, in den sich das (—)-Menthol einlagert.
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Abbildung 7.5: Das Abbildung 7.6: Aus der Veresterung mit (—)-Menthol entsteht (—)-
Methacrylolchlorid-Molekiil Menthylmethacrylat. Der Rest R ist im wesentlichen das (—)-Menthol.
wird zur Veresterung genutzt.
HsC C%CHZ C%CHQ C%CHZ CHj
\c \C \C \CH
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Abbildung 7.7: Jedes Kettenglied enthélt einen optisch aktiven Rest.

Diese Struktur fithrt dazu, dafl die Konzentration der optisch aktiven Zentren und damit der Drehwert der
Substanz grofer wird. Das Ziel ist es, die Konzentration von (—)-Menthylmetacrylat bei der Polymerisation
moglichst hoch zu halten, und gleichzeitig die Polymerisation nicht zu {iberséttigen.



Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurde sowohl der nichtlineare Faradayeffekt als auch die nichtlineare optische Akti-
vitdt im nichtresonanten Bereich untersucht. Zum ersten Mal wurden beide Effekte parallel behandelt
und miteinander verglichen. Dabei kam ein fs-Lasersystem zum FEinsatz, das Laserpulse mit einer Zen-
tralwellenlinge von A = 804 nm und einer Pulsbreite von 7 = 48 fs erzeugt. Sowohl zum nichtlinearen
Faradayeffekt als auch zur optischen Aktivitdt wurden Modelle vorgestellt. Die Modelle sagen nichtlineare
Drehwinkel in der Grofenordnung von wenigen Bogensekunden voraus. Die experimentellen Ergebnisse
lagen um 2 Groflenordnungen hoher als die theoretischen Werte. Der spezifische nichtlineare Drehwinkel
von Quarz wurde mit
o (Quarz) = —(2,3+0,5) - 10" deg - cm - W*

bestimmt. Der spezifische nichtlineare Drehwinkel des Faraday-Rotators betrug
o*(FR-TGG Omm) = (2,84 0,3) - 10" *cm? - GW ™.

Mehrere Konkurrenzeffekte wurden diskutiert. Dabei kénnen die Messungen am Faraday-Rotator durch
den Effekt der induzierten Polarisationsdrehung durch elliptisch polarisiertes Licht sowie der Wirkung
des optischen Kerreffekts erklért werden. Von diesen beiden Effekten ist nur die induzierte Polarisations-
drehung eine ,echte“ zusétzliche Drehung, da sie das gesamte Spektrum um einen zusétzlichen Winkel
dreht. Der Kerreffekt bewirkt eine Verbreiterung des Spektrums. Durch den gekriimmten Verlauf der
Rotationsdispersion wird eine Hélfte des Spektrums weiter gedreht als die andere. Der Schwerpunkt
des Polarisationswinkels verschiebt sich — man sieht eine nichtlineare Drehung. Der Kerreffekt wiirde
beim Quarz-Kristall eine andere Drehrichtung voraussagen, als sie gemessen wurde. Die Erkldrung durch
induzierten Polarisationsdrehung kann man unter bestimmten Annahmen auch hier anwenden. Eine ge-
nauere Kenntnis der Materialeigenschaften beziiglich des zirkularen Dichroismus kénnte hier genauere
Hinweise liefern. Qualitativ bessere Meflergebnisse kann man durch eine Optimierung des experimentel-
len Aufbaus erzielen. Dabei bietet sich der Einsatz eines Teleskops zwischen Polarisator und Probe an.
Der Einsatz des Teleskops hétte auflerdem den Vorteil, daf rdumliche Effekte durch Beugung an der
Apertur des Quarz-Kristalls oder des Faraday-Rotators, mit Sicherheit ausgeschlossen werden koénnen.
Mit dem TOPAS-System besteht die Moglichkeit, wellenldngenabhéingige Experimente durchzufiihren,
die genaueren Aufschluss iiber die beteiligten Prozesse liefern konnen. Die vorgestellten Modelle bediirfen
einer Erweiterung, um den zirkularen Dichroismus oder die induzierte Drehung durch elliptisches Licht
einzuschlieBen. Die Theorie der optischen Aktivitét fiir eine symmetrische Anordnung aus 3 Elektronen
kann im Rahmen der Bornschen Theorie behandelt werden. Eine genauere Betrachtung der Wechselwir-
kungskrifte und deren Ursache kénnte zu einem besseren Verstédndnis der optischen Aktivitéit fithren.
Nichtzuletzt stellt sich die Frage, ob Experimente mit intensiven Laserfeldern bei der selektiven Reaktion
von chiralen Stoffen eingesetzt werden kénnen.
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Verwendete Symbole und Abkiirzungen

E elektrische Feldstéarke
E Elektrisches Feld im Fourierraum
€0 Dielektrizitéatskonstante des Vakuums
140 Permeabilitidtskonstante des Vakuums
c Lichtgeschwindigkeit in Materie
Co Vakuumlichtgeschwindigkeite
wr, Mittenfrequenz des Laserpulses
wg Zyklotronfrequenz
wo Resonanzfrequenz in der Dispersionsrelation
no Linearer Brechungsindex
na Nichtlinearer Brechungsindex
X X Suszeptibilitdt bzw. Suszeptibilitdtstensor
P induzierte Polarisation
P induzierte Polarisation im Frequenzraum
1 Intensitét des elektromagnetischen Feldes
F Fluenz des Laserpuls
k. Wellenvektor in z-Richtung
EQ linkszirkular polarisierte elektromagnetische Welle
EO rechtszirkular polarisierte elektromagnetische Welle
« Drehwinkel der Polarisationsebene
L Lagrangefunktion
T kinetische Energie
U potentielle Energie
k Federkonstante beim Drude-Modell
K nichtlineare Konstante bei Prozessen 3. Ordnung
A Vektorpotential
K Stoffkonstante der spezifischen Drehung
0Ty Vektor der Auslenkung des Elektrons u aus der Ruhelage
Ty Normalenvektor der Bewegung des Elektrons u
Qu Auslenkung in Richtung von 7,
r nichtlokaler Anteil des Suszeptiblitdtstensors
wg Wechselwirkungskonstante der optischen Aktivitéit
S Matrix der Bewegungsgleichungen der optischen Aktivitat
h Steighche der Helix
R Radius der Grundfliche der Helix
ap Analysatorwinkel
a* spezifischer nichtlinearer Drehwinkel

maximale
Intensiti

Farbrampe fiir Intensity-Plots

minimale
Intensiti
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