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Kapitel 1

Einleitung

Hochintensitats-Femtosekundenlasersysteme erfuhren innerhalb der letzten 10
Jahre einen enormen Aufschwung durch eine Leistungssteigerung auf bis zu 101> W
und die weite Verbreitung in Wissenschaft, Technik und industrieller Anwendung
[1]. Die Verstirkung frequenzmodulierter Laserimpulse, im Englischen , chirped
pulse amplification“(CPA) genannt, ist dabei die Schliisseltechnologie [2].

Bei der Erzeugung und Verstdrkung von Femtosekunden-Laserimpulsen in ei-
nem CPA-System kann es zur Erzeugung von Vor- und Nachimpulsen kommen,
die in manchen Hochintensitédtsexperimenten die physikalischen Bedingungen si-
gnifikant veréindern kénnen.

Eine mogliche Quelle fiir Vorimpulse ist der Femtosekundenoszillator selbst.
Der Jenaer 15 TW-Laser-Oszillator liefert Impulse mit einer Rate von 83 MHz.
Aus diesem Impulszug werden Impulse mit einer Rate von 10 Hz zur weiteren
Verstéarkung ausgekoppelt. Die Unterdriickung der restlichen Impulse gelingt je-
doch nicht zu hundert Prozent, so dal Vor- und Nachimpulse in Absténden von
12 ns auftreten.

Die Verstirkermedien erzeugen neben induzierten auch spontan emittierte
Photonen, die dann in den darauffolgenden Stufen verstérkt werden. Dieser Vor-
gang wird mit ASE (,,Amplified Spontaneous Emission) bezeichnet. Die Impulse
besitzen Zeitdauern, die denen der Nd:Yag-Pumplaser entsprechen, typischerwei-
se im Nanosekundenbereich, und bilden deshalb einen Untergrund niedriger In-

tensitat.



Desweiteren treten auch Vor- und Nachimpulse im Abstand von einigen hun-
dert Femtosekunden bis zu einigen Pikosekunden auf, die auf Amplituden- und
Phasenmodulationen im Spektrum des zu verstarkenden Impulses zuriickzufithren
sind. Die Ursachen dieser spektralen Modulationen sind nur unzureichend be-
kannt und deshalb nicht einfach zu eliminieren.

Die Frequenzverdopplung der Laserstrahlung, im englischen ,,Second harmo-
nic generation“(SHG) genannt, bietet als ein nichtlinearer Effekt zweiter Ord-
nung eine Moglichkeit, das Kontrastverhéltnis zwischen Hauptimpuls und den
verschiedenen vorauslaufenden und nacheilenden Impulsen zu vergréfSern. Das
Kontrastverhéltnis steht hier fiir das Verhéltnis der Spitzenintensitéit des inten-
sivsten Vorimpulses zu der des Hauptimpulses. Im giinstigsten Fall wird dieses
quadriert, und aus einem Kontrastverhiltnis von beispielsweise 1 : 1000 wird
demnach 1 : 10° im frequenzverdoppelten Strahl. Dieser Idealfall wird jedoch
nicht erreicht, da bei hohen Umwandlungseffizienzen Séttigungserscheinungen im
Hauptimpuls auftreten.

Die Erzeugung der zweiten Harmonischen ist als Spezialfall der Summenfre-
quenzgeneration ein gut verstandener nichtlinearer Prozefl. Fiir den Fall ultra-
kurzer (< 100 fs) und hochintensiver (> 10'°® Wem™2) Laserimpulse existieren
jedoch keine analytischen Losungen der Erzeugungsgleichungen. Einerseits kann
man sich nicht mehr auf monochromatische Wellen beschrénken, sondern muf ein
endliches Spektrum in die Betrachtungen einbeziehen. Andererseits ist es nicht
mehr moglich, von ungeschwéchten Fundamentalwellen zu sprechen, wenn eine
moglichst hohe Umwandlungseffizienz erreicht werden soll.

Das Ziel dieser Arbeit ist es, den Strahl des Jenaer 80 fs, 15 TW Titan-Saphir-
Lasersystems zu frequenzverdoppeln und zu charakterisieren. Dabei soll besonde-
res Augenmerk auf die Verbesserung des Kontrastverhéltnisses und die Bestim-
mung der Impulsdauer gelegt werden. In diesem Zusammenhang ist es notwendig,
einen Korrelator mit grofer Dynamik (besser als 4 bis 5 Gréfienordnungen) auf-
zubauen, um die Kontrastverbesserung durch Frequenzverdopplung zu messen.

Ein weiterer Punkt ist die Optimierung der Konversion der Energie des Fun-

damentalimpulses in den SHG-Impuls. Eine moglichst gute Energiekonversion



erfordert hohe Laserintensitéten, die jedoch infolge nichtlinearer Effekte zur zeit-
lichen Verldngerung des SHG-Impulses fiithren konnen. Das Ziel ist die Bestim-
mung eines optimalen Intensitédtsbereiches der Fundamentalen, bei dem eine gute

Energiekonversion mit einer vertretbaren Impulsverlangerung verbunden ist.



Kapitel 2

Theorie zur Erzeugung der
zwelten Harmonischen

Die Summenfrequenzerzeugung ist ein gut verstandenes und weitgehend unter-
suchtes Spezialgebiet der nichtlinearen Optik. In den néchsten Abschnitten wird
auf die mathematische Behandlung der Summenfrequenzmischung in doppelbre-
chenden Kristallen und die Erzeugung der zweiten Harmonischen als ein Spezi-

alfall eben dieser eingegangen.

2.1 Festlegung der Koordinatensysteme - Be-
schreibung anisotroper Kristalle

Die Erzeugung von Summenfrequenzen sowie die SHG wird im allgemeinen in
nichtlinearen, anisotropen Kristallen realisiert. Die Anisotropie ermoglicht die
Phasenanpassung zwischen den wechselwirkenden Wellen, welche die Vorausset-
zung einer effizienten Generierung ist.

Zunéchst wird ein Laborsystem (z,y, z) festgelegt. Die z-Richtung stellt die
Hauptausbreitungsrichtung dar. Zur Summenfrequenzmischung bzw. SHG wird
der nichtlineare, anisotrope Kristall in dieses System eingefiigt (Abb. 2.1). Die
dielektrischen Eigenschaften des Kristalls werden durch den dielektrischen Ten-
sor € beschrieben [3]. Dieser kann mit Hilfe des Indexellipsoiden wie in Abb.
2.1 beschrieben werden. Die Hauptachsen des Ellipsoids legen das Kristallsystem
(X,Y, Z) fest, so dafl der dielektrische Tensor in diesem System die Hauptach-



Abb. 2.1: Darstellung des Labor- und des Kristallsystems zusammen mit dem
Indexellipsoiden und den Eulerschen Winkeln.

senform
ez 0 0 n2 0 0
e=102¢ 0|=]0 n2 0 (2.1)
0 0 e, 0 0 n

erhélt. Nun fithrt man die Eulerschen Winkel ein (Abb. 2.1) und transformiert
den Tensor ¢ mit deren Hilfe in das Laborsystem [4], wo er mit € bezeichnet wird.

Im néchsten Abschnitt wird die Herleitung der Ausbreitungsgleichungen in
nichtlinearen, anisotropen Medien beschrieben. Es wird vorausgesetzt, dafi die
Anisotropie von schwacher Natur ist, der Indexellipsoid also fast kugelformig ist.
Dann ist es zweckméfig, ¢ als eine Summe aus einem isotropen Anteil el (i Ein-
heitstensor) und einem anisotropen Anteil A zu beschreiben, wobei e der mittleren
Hauptachse des Ellipsoids entspricht. Die Ndherung der schwachen Anisotropie,
also A;; < 1, ist fiir viele Kristalle, die zur Summenfrequenzerzeugung eingesetzt

werden, giiltig.
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2.2 Herleitung der Grundgleichungen zur Er-
zeugung der zweiten Harmonischen

Um die Summenfrequenzerzeugung in einem nichtlinearen anisotropen dielektri-

schen Medium zu beschreiben, geht man von den Maxwellgleichungen aus:

. L9 .
divD = tE=-25
iv p 10 p
— — a — —
divB=0 rotH = &D +7 (2.2)

Hierin bezeichnet D die dielektrische Verschiebung, E die elektrische Feldstarke,
B die magnetische Induktion und H die magnetische Feldstédrke. p und j be-
zeichnen die elektrische Ladungsdichte bzw. Stromdichte. Alle Felder hdngen im
allgemeinen vom Ort und von der Zeit ab. Es wird davon ausgegangen, dafl freie
Ladungen und Strome verschwinden. Desweiteren wird die Magnetisierung des
Mediums vernachléssigt. Mit der Beriicksichtigung dieser Vereinfachungen folgen

die Materialgleichungen:

Die GroBe P bezeichnet die Polarisation. Nach dem Einsetzen von Gl. (2.3) in
Gl (2.2) und den bekannten Umformungen erhélt man die Wellengleichung [5]
L0162 o 2
rot rotE + E@E = ~lops (PL + PNL) : (2.4)
Hier wurde die Polarisation P in einen linearen Anteil P und einen nichtlinearen
Anteil PN zerlegt.
Um diese Gleichung weiter zu behandeln, geht man in den Frequenzraum

iiber. Dabei stellt man E, PL und PNL durch ihre fouriertransformierten Grofien

E, EL und ENL dar:
17
E(rt) = — /E 7ow) et dw
"0 = g [ ECw
SL/NL

“+o0o
1 A
\/%_Zo P (7, w) e“tdw (2.5)
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2.2.1 Der lineare Fall

Das Ziel ist die Beschreibung der Erzeugung der zweiten Harmonischen eines
Femtosekunden-Laserimpulses. Experimentell wird die Frequenzverdopplung in
einem anisotropen Kristall, z.B. KDP oder BBO, verwirklicht. Die Herleitung
der Mastergleichungen erfolgt nicht auf dem in den meisten Grundlagenwerken
fir nichtlineare Optik [6, 7] beschriebenen Weg. Stattdessen wird der tensorielle
Zusammenhang zwischen linearer Polarisation EL und elektrischer Feldstarke E

in Anlehnung an die Verdffentlichung von Christoph Etrich et al. [8] verwendet:

Pl (Fw) = €0 X)) (—wiw) E; (7,w) (2:6)
mit Y = ¢ (X(l)éij + Aij) und A=A, =29,z .

v

Dieser Ansatz erméglicht die Beschreibung raumlicher ,,walk-off“-Effekte. Der
Suszeptibilititstensor Y™ 148t sich in einen isotropen Anteil egx™I und einen
anisotropen Anteil €A zerlegen. Dabei sollen die Zahlen A;; viel kleiner als x!)
sein, demnach nur eine schwache Anisotropie, wie in Abschnitt 2.1 beschrieben,
vorliegen.

Setzt man die Fouriertransformation (2.5) unter Verwendung der linearen Po-
larisation (2.6) in die Wellengleichung (2.4) ein, erhélt man die Wellengleichung

im Frequenzraum

2

(divgrad) E (7,w) — grad divE (7, w) + % [e (w) T+ A } E (7,w)
w? =NL
mit
14+ ¥V (—w;w) =€ (w) =n? (W) . (2.8)

Es wird angenommen, dafl die z-Richtung mit der Hauptausbreitungsrichtung
iibereinstimmt. Das bedeutet, dafl fiir die transversalen Komponenten der Wel-
lenzahlen k7, k2 < k? gilt. Es gilt weiterhin die Dispersionsrelation k*(w) =
€ (w)w?/c?. Das elektrische Feld E wird nun durch ihre rdumliche Fouriertrans-

formierte € (2; ky, ky, w) in Bezug auf « und y dargestellt (Gl. 2.9). Die nichtlineare

12



Polarisation wird vorerst vernachléssigt, da sie keinen Einflufl auf die folgenden

Uberlegungen hat.

\Dji

(7w = / 2 ko, by, w) €T gl dke, (2.9)

AuBerdem werden die langsam verdnderlichen Amplituden A; als e; (25 ks, by, w) =
A; (2 kg, ky,w)explik (woz)] + c.c. eingefiihrt, wobei wy die Trégerkreisfrequenz
und c.c das konjugiert komplexe des ersten Terms der rechten Seite bedeuten.
Die Einhiillende des Impulses soll sich in Propagationsrichtung iiber eine
Strecke von der Grofle der Wellenldnge bzw. zeitlich wéahrend einer Oszillati-
onsperiode kaum #ndern. Das wird in der sogenannten Néherung der langsam
verdnderlichen Einhiillenden, im englischen ,slowly varying envelope approxima-
tion“ (SVEA), beriicksichtigt, die bis in den sub-100-fs-Bereich angewendet wird
[8]. Setzt man die Gleichungen (2.9) in (2.7) ein und verwendet die eben beschrie-
bene Néherung, erhélt man fiir die ersten beiden Komponenten flj (25 ks, by, w),
Jj =x,y, z, folgende Differentialgleichungen:
Qikoa(;ij + (K2 (w) = k3) A; + ky (ko Ay + ky Ay + koA.) — ik aa’iz
+°‘ij (Ajede + AjyA, + AAL) =0 (2.10)

Hierbei gilt k2 (w) = k* (w) — k2 — k2 und ky = k(wp). Verwendet man die
Néherungen, da8 k,, k,, w —wp und A;; kleine Gréflen sind, so kann man fiir die
z-Komponente A, unter Mitnahme kleiner GroBen bis zur ersten Ordnung statt
(2.10)

= M,&y (2.11)

¢ (wo) ¢ (wo)

schreiben. Diese Gleichung folgt auch aus divD = 0 mit D; = €o€; 105, Somit
kann A, in Gl. (2.10) ersetzt werden. Dabei werden nur Terme bis zur zweiten
Ordnung in Bezug auf k,, k,, w —wy und A;; berticksichtigt. Fiihrt man jetzt die

Fourierriicktransformation

Clj (’F,t) =

+oo
1// Aj (2 ko, by, w) e thiy=(@=e00) g dk d (w — wp)

3
2

(2.12)
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durch, erhélt man zwei gekoppelte Differentialgleichungen (2.13), welche die Aus-
breitung eines Laserimpulses bis zu 100 fs in einem schwach anisotropen Medium

ohne nichtlineare Wechselwirkung beschreiben [8]:

{0 10 By 0? 1 (0 2\ a
i\t —=|—"—+ |5+t =
0z (Ve ot 2 Ot? 2]€0 0x? 83/2 i Qy

2.2
2hoc® \ Ap L+ A2 20,2 a,
T / —0 (2.13)
0¢ Agy Ay Qy

Hier bezeichnen 1/vg = (0k/0w)|
(0%k/0w?)|
lenzahl an der Stelle wy. Diese Terme entstehen aus der Potenzreihenentwicklung
von k2 (w, kg, k) — k3 = 2kq (k, (w, ke, ky) — ko) um w = wp und k, = k, = 0.
Die zweite und dritte Zeile stellen walk-off (erste Ableitung beziiglich x und

, die inverse Gruppengeschwindigkeit, 3, =

W=wj

, die Gruppengeschwindigkeitsdispersion und ko = k (wp) die Wel-

W=wj

y) bzw. lineare Kopplungen zwischen den beiden Komponenten a, und a, dar,
die auf die Anisotropie des Mediums zuriickzufiihren sind. Die linearen Kopp-
lungsterme konnen jedoch durch eine Hauptachsentransformation mit der Trans-

formationsmatrix U

Ry 0 1 CU(Q) Aacx Axy

—U- U 2.14
0 ky 2652\ A, Ay (214

mit den Eigenwerten

= 401
YT Okoc? 2

eliminiert werden. Es ist leicht nachzuvollziehen, dafl bei der Transformation

[Am + Ay £ (B — AP+ 4A2, (2.15)

a

A:cm A:cy Qg

(2.16)
Agy Ay Qy

<N 84

a

Terme der Form i(0/0z)a} +rja; auftauchen, wobei ; die Eigenwerte der trans-

formierten Matrix sind. Das legt eine zweite Transformation der Form

af = a; exp (—ik;z) (2.17)

J
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nahe, denn auf diese Weise verschwinden die linearen Terme génzlich aus den
Gleichungen. Desweiteren ist zu erkennen, dafl an den Nichtdiagonalelementen
der walk-off Terme aus Gl. (2.13) Phasenterme der Form exp [+i (k1 — k2) 2] auf-
tauchen. Somit kann man diese Elemente als nicht phasenangepafit betrachten
und sie im weiteren vernachléssigen, da es zu keinem kohérenten Energieaustausch
kommen kann [8].
Aus diesen Uberlegungen ergeben sich die Ausbreitungsgleichungen, in denen
die Komponenten a, und a, vollstdndig entkoppelt sind.
2 2 2
i(i—l—;;—émi_—éwgg) a}—%gﬁa;—i-% (88562 8ay2> a; =0
(2.18)
Die walk-off-Konstanten d,; und d,; ergeben sich aus den Transformationen. Aqui-
valente Gleichungen sind auch fiir die zweite Harmonische herzuleiten. Dazu mufl
in der obigen Gleichung und den friither definierten Parametern lediglich 2w, statt

wp verwendet werden.

2.2.2 Der nichtlineare Fall

Da der Schwerpunkt der Arbeit auf der Erzeugung der zweiten Harmonischen
liegt, reicht es aus, die zweite Ordnung der nichtlinearen Polarisation zu disku-

tieren. Sie wird im Frequenzraum durch

PE (7 w) = PR (7w) = eo [ X (= (1 +wa) s01,00) (2.19)

L j (F, Wl)ﬂ k (F; w2) ) (w1 + wo — w) dwidws

definiert. Wendet man die Fouriertransformation (2.5) auf diese Gleichung an und

benutzt die Naherung der langsam verénderlichen Amplituden, so erhélt man
= 1 = 7 Z—Ww, — 7 Z2—2w
P (75t) = 1 EOXE?I)g (a1j (7, t) e'kroz=wot) | ay; (7,t) e (k202=2wot) 4 C.C.)

(alk (7, 1) eiltkroz=wot) g, (7 1) eilkz02=2w0t) 4 c.c.) (2.20)
Z” j? k - x’ y7 z )

wobei die Frequenzabhéngigkeit der nichtlinearen Suszeptibilitét XEJQ,)C in der Um-
gebung der beiden Mittenfrequenzen wy und 2w, vernachldssigt wurde. a;, be-

zeichnet die zu wy gehorigen Komponenten und ay, die zu 2w, gehorigen. Jetzt

15



multipliziert man den Ausdruck (2.20) aus und ordnet nach Phasentermen, die
+wp, £2wp usw. enthalten. Diese Terme multipliziert man mit —w?/(2k (wp) €oc?)
baw. — (2wo)® /(2k (2wo) €c?) und setzt sie an die Stelle der 0 auf der rechten
Seite von Gl. (2.13). Die Faktoren resultieren aus den Umformungen, die auf
dem Wege zu Gl. (2.13) verwendet wurden. Vollfithrt man die oben beschriebe-
nen Transformationen, ergibt sich auf der linken Seite wieder Gl. (2.18). Rechts
vom Gleichheitszeichen tauchen zusammen mit den nichtlinearen Kopplungster-
men Phasenterme auf, welche die Wellenzahlen und die Eigenwerte aus Gl. (2.15)

enthalten. Die Gleichungen bekommen damit die Form

{0 1 0 0 2\ , o 07 J 1
Z(a,ﬁmazs_a“ax_dylay) N L T St
= — masy azexp [—i (kg 50 — k50) 2]

0 1 0 0 0 , B 0%, 1
<8+11018t Oa g 6y26y> R N e R T (8952 )
= — yaafaexp[—i (kf + kg — kgE) 2

o 10 0 0\ , Bnd* , 1
<8+vg26t %35 5y38y>a3_28t?a3 T ot y2

— ysayay exp [i (kg + k3 — ksg) 2] (2.21)

Hier sind o} und o), die Komponenten der beiden einfallenden Wellen, und aj
steht fiir die Komponente der erzeugten Welle, die an dem Umwandlungsprozefl
beteiligt ist. Hier wurden nur Terme mit dem Phasenfehlanpassungsterms Ak =
k() + kS§ — kSt einbezogen, der bei Erfiillung der Phasenanpassungsbedingung
in nullter Ordnung verschwindet. Fiir die anisotropen Wellenzahlen gilt k{f =
k1o + k1, k) = k1o + ke und k55 = koo + K3, wobel k1 und k9 den Eigenwerten
Ky bzw. K, aus Gl. (2.15) entsprechen. k3 kann aus s, bzw. k, in Gl (2.15)
unter Verwendung von 2wy statt wy berechnet werden. Die effektiven nichtlinearen
Koeffizienten =7, 7, und 3 ergeben sich aus den Transformationen in Abschnitt

2.2.1 zu

k (Wo) Xeff k (2&)0) Xeff
= d v = 2.22
2= e (wo) 4 L > (2wy) 4 (2:22)
mit der nichtlinearen Effektivitéit y.g. Sie ist durch
Xeff = ) €3z‘Xz('32‘I)c (= (W1 +w2) jwi,w2) e, ez (2.23)

/[:7j7k
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definiert, worin €] sowie €, die Polarisationsvektoren der einfallenden Wellen und

€3 den Polarisationsvektor der erzeugten Welle bezeichnen.

2.3 Beschreibung der Terme

In diesem Abschnitt werden die einzelnen Terme der Gl. 2.21 diskutiert und quan-
titative Groflen definiert, um dem jeweiligen physikalischen Problem angepafite
Néaherungen einzufithren. Dazu werden fiir die unterschiedlichen Effekte charakte-
ristische Wechselwirkungslédngen definiert [9]. Sie erlauben eine Aussage dariiber
zu treffen, wie lang ein Kristall sein muf}, damit der jeweilige Effekt auftritt bzw.
bis zu welcher Kristallinge dieser vernachléssigt werden kann.

Von nun an werden einachsige Kristalle betrachtet. In Abb. 2.1 aus Abschnitt
2.1 bedeutet das ¢, = ¢,. Der allgemeine Ellipsoid wird in diesem Fall rotati-
onssymmetrisch um die Z-Achse, die als optische Achse bezeichnet wird. Zur
Darstellung reicht eine Schnittebene, welche die optische Achse und den Wellen-
zahlvektor der betrachteten Welle enthélt (Abb. 2.2).

Der erste Term, also die Ableitung beziiglich z, beschreibt die Anderung der
Einhiillenden wahrend der Ausbreitung im Medium.

Der Term (1/vg1)(0/0t) beschreibt die zeitliche Modulation des Pulses und
Effekte wie die Gruppengeschwindigkeitsfehlanpassung zwischen der Fundamen-
talen und der zweiten Harmonischen. Er ist auch als zeitlicher ,, walk-off“-Term
interpretierbar, denn aufgrund unterschiedlicher Gruppengeschwindigkeiten ent-
fernen sich die Pulse mit der Zeit voneinander. Die quasi-statische Wechselwir-

kungslinge Lgs wird durch

-
Lyy=—F—==- (2.24)

<
Q
ki
|

=t
Q
0

<

eingefithrt. Dabei sind 7 die Impulsdauer und vg; die Gruppengeschwindigkeiten.

Die ersten Ableitungen beziiglich  bzw. y mit den Vorfaktoren 4, und d,,
beschreiben den raumlichen , walk-off beziiglich der transversalen Koordinaten.
Die Anisotropie des Mediums verursacht diesen Effekt und bewirkt, daf§ die Poin-
tingvektoren der ordentlichen und der auflerordentlichen Wellen 5’0 bzw. §ao im

allgemeinen nicht in dieselbe Richtung zeigen (Abb. 2.2). Der Winkel zwischen
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Abb. 2.2: Der Winkel p bezeichnet den ,, walk-off “~-Winkel zwischen ordentlichem
und auflerordentlichem Strahl in einem anisotropen, einachsigen Kristall.

ihnen wird mit dem ,,walk-oft“~-Winkel p bezeichnet und ist durch

o\ 2
- > tanQ] FO (2.25)

nao

p = Larctan K

bestimmt [9], n, und n,, bezeichnen die Hauptachsen des Indexellipsoiden. Dabei
steht das obere Vorzeichen fiir negative (n, > n,4,) und das untere fiir positive
einachsige Kristalle (n, < ng,). Es ist leicht einzusehen, daf die beiden Pulse mit
einer Strahlbreite dy aufgrund der unterschiedlichen Richtungen im Kristall nach
einer charakteristischen Aperturlinge
_ do

o

keine Energie mehr austauschen koénnen.

Lq (2.26)

Die zweite Ableitung beziiglich der Zeit beschreibt die dispersive Aufwei-
tung des Impulses. Der Vorfaktor fy; wird Gruppengeschwindigkeitsdispersion
genannt. Er ist identisch mit 0°k/(0w?)],,_,, - Dieser Effekt ist nach der dispersi-
ven Aufweitungslinge

7_2

B

zu beobachten.

Lq (2.27)

18



Der Term, der die zweiten Ableitungen nach den transversalen Koordianten

x und y enthélt, beschreibt den Effekt der Beugung. Die Beugungslinge
Ly = kd; (2.28)

ist durch den Wellenzahlvektor £ und den Strahldurchmesser dy bestimmt.
Die rechte Seite der Gl. 2.21 beschreibt die nichtlineare Kopplung der wech-
selwirkenden Pulse. Hier kann eine effektive nichtlineare Wechselwirkungslinge
1
Lyp =
7/a (0) + aF (0) + af (0)

(2.29)

eingefiithrt werden, die ein Maf fiir die Strecke durch einen nichtlinearen Kristall
ist, nach der die Fundamentalwellen deutlich geschwicht werden. Die Grofien

/

a; (0) stehen fiir die Wellenamplituden an der Eintrittsoberfliche des Kristalles
(2 =0), und +y ist der nichtlineare Koeffizient aus Gl. 2.22.

Der Phasenterm exp [£iAkz| verschwindet fiir Ak = 0. Man spricht dann von
Phasenanpassung, die allerdings ohne grofleren Aufwand nur fiir eine Frequenz
verwirklicht werden kann. Bei einem kurzen Impuls wéhlt man dafiir im allge-
meinen die Mittenfrequenz. Da die benachbarten Frequenzen aus dem Spektrum
phasenfehlangepafit sind, werden diese ineffektiver umgewandelt. Dieser Effekt
verstérkt sich, je weiter die jeweilige Frequenz von der Mittenfrequenz entfernt
ist. Der Kristall zwingt somit dem Spektrum der zweiten Harmonischen seine Ak-
zeptanzkurve auf, die proportional zu {sin (% AkL) /(5 AkL)}2 ist [9, 5]. L steht
fiir die Kristalldinge, und Ak ist die Phasenfehlanpassung, die in erster Ndherung

mittels

Ak = Ak (1,0,T) =
Ak (Mo, 00, To) + %[, AN+ 25| AG+ 55| AT + .. (2.30)

beschrieben werden kann. Ak hingt von den Parametern Temperatur 7', Winkel

6 und Wellenlénge A\ sowie ihren Variationen AT, Af und A\ ab. An dieser Stelle

kann nun eine Phasenkohdrenzlinge
T

Ly = 0.866 5

(2.31)
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Bezeichnung Wechselwirkungsléange
[mm]

nichtlineare Wechselwirkungsldnge Ly, 0,8

Phasenkohérenzlange L,y 0,9

quasi-statische Wechselwirkungslénge L 1

dispersive Aufweitungsldnge L4 80

Aperturlinge L, 600

Beugungslinge L 107

Tabelle 2.1: Wechselwirkungsldngen eines 90 fs-Impuls mit 20 nm Bandbreite bei
Ao = 795 nm fiir die Erzeugung der zweiten Harmonischen. Die Energie betrigt
250 mJ und der Strahldurchmesser 3 cm. Fiir die Berechnungen wurden die Ma-
terialkonstanten eines KDP-Kristalles verwendet.

eingefithrt werden. Ubersteigt die Linge des Kristalles diesen Wert, wird das
Spektrum des Impulses durch die Akzeptanzkurve des Kristalles bestimmt. Es
wird deutlich, dal das Spektrum des erzeugten Impulses mit wachsender Kri-
stallange enger wird.

Im folgenden Abschnitt wird das Problem der Frequenzverdopplung am Je-

naer Terawatt-Ti:Sa-Lasersystem konkretisiert.

2.4 Abschitzungen und Relevanzbetrachtungen

Es existiert keine analytische Losung fiir Gl. 2.21. Daher ist es wiinschenswert, ir-
relevante bzw. kleine Terme zu vernachléssigen. Um die Ndherungen einzufiihren,
miissen die Parameter des Laserimpulses bekannt sein.

Hinter dem Vakuum-Kompressor, wo der Laserimpuls frequenzverdoppelt wer-
den soll, besitzt dieser eine Energie von ungefdhr 250 mJ ohne bzw. 900 mJ mit
2-Pass-Verstéarker. Die Impulsdauer betriagt ca. 90 fs. Der Querschnitt ist ellip-
tisch mit einer Ausdehnung von 3 mal 5 Zentimetern. Daraus ergibt sich eine
Intensitit von 110 bzw. 400 GWem™2. Aus diesen Daten werden die in Abschnitt
2.3 eingefithrten Wechselwirkungsldngen mittels der Gleichungen 2.24 bis 2.29
berechnet (Tab. 2.1). Natiirlich gehen in die Berechnungen ebenfalls die cha-
rakteristischen Materialkonstanten Gruppengeschwindigkeit v, Brechzahl n und

Gruppengeschwindigkeitsdispersion 3 sowie die nichtlineare Effektivitit yeq ein.
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Fiir diese Abschiatzungen wurde ein KDP-Kristall gewéahlt. Zur Abschétzung der
Relevanz der verschiedenen Effekte reicht es jedoch aus, die Werte in der richtigen
Groflenordnung zu verwenden.

Anhand der Daten wird deutlich, daf} die Kristallinge im Bereich einiger Mil-
limeter liegen sollte, um eine mdéglichst hohe Umwandlungseffizienz zu erreichen.
Andererseits macht sich dann schon die Gruppengeschwindigkeitsfehlanpassung
bemerkbar, wie aus dem L,,-Wert deutlich wird. Eine weitere Beschrankung der
Kristallange ist durch die Einengung des Spektrums der zweiten Harmonischen
gegeben. Diese setzt ein, falls der Kristall eine Lénge von 900 um {ibersteigt.

Zur theoretischen Beschreibung miissen demnach die Schwichung der Funda-
mentalwellen, die Gruppengeschwindigkeitsfehlanpassung und die spektrale Ak-
zeptanz des Kristalles beriicksichtigt werden. Damit erhalten die Gleichungen

2.21 die Form

0 1 0 « .
Z<&+wmm>“::‘“%%““”AM

0 1 0 « »
Zﬁh+mﬂﬂ%::‘%%%““”Mﬂ

(0 1 0 .

Z(aﬁmzat) dy = — maayexp fidkz] . (2:32)

Auch fiir diesen Spezialfall existiert keine analytische Losung.

Betrachtet man die SHG in ooe-Wechselwirkung, so sind die ersten beiden
Gleichungen aus (2.32) identisch. Wird auflerdem der zeitliche , walk-off“-Term
vernachléssigt und die Anfangsintensitit der zweiten Harmonischen Null gesetzt,
kann die exakte Losung der zwei gekoppelten Differentialgleichungen betrachtet
werden. Die SHG-Effizienz n* eines nichtlinearen Mediums der Lénge [ betrégt
somit

Il

*— (0 2402 [ 20
7 =gt 1

v§> , (2.33)

worin sn fiir die Jakobische elliptische Funktion steht [10, 11]. Die Konstanten
sind definiert durch

1 Ak Ak\? Wi dest
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mit der Phasenfehlanpassung Ak, der nichtlinearen Effektivitét deg = xer/2 und
dem Brechungsindex bzw. der Frequenz der Fundamentalen n; und w; sowie der
Lichtgeschwindigkeit ¢ in Luft. I' ist umgekehrt proportional zu der in Abschnitt
2.3 eingefiihrten nichtlinearen Wechselwirkungsldnge. Ein wichtiges Resultat ist
die Einengung der Hauptspitze der Akzeptanzfunktion mit zunehmender Konver-
sion. Die Halbwertsbreite (Akl) gy gy nimmt ab, je hoher die Eingangsintensitét
der Fundamentalen ist [11, 12]. Mittels

d(AkD)
A

kann die spektrale Bandbreite berechnet werden. Bei konstanter Kristallange
nimmt diese mit steigender Intensitdt der Fundamentalen ab und beschrankt

somit die maximale Konversionseflizienz.
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Kapitel 3

Charakterisierung von
Laserimpulsen

In den meisten Experimenten ist es von grofler Bedeutung, den Laserimpuls zu
charakterisieren, was durch die Bestimmung des Strahlprofiles, der Impulsdauer
und im Idealfall auch der Phase des Laserimpulses realisiert wird. Im folgenden
soll die Bestimmung der Impulsdauer von fs-Laserimpulsen besprochen werden.

Die Problematik ergibt sich aus der Tatsache, daf keine Elektronik zur Verfii-
gung steht, die Zeitfenster im Femtosekundenbereich auflésen kann. Die Unter-
grenze hierfiir liegt bei rund 10 ps [13]. Eine sehr niitzliche Methode ist die Auto-
bzw. Kreuzkorrelation. Dabei wird ausgenutzt, daf§ die Dauer ¢, eines Laserimpul-
ses einer Lénge [ in seiner Ausbreitungsrichtung entspricht. Sie ist durch [ = ¢t;,
definiert, wobei ¢ die Lichtgeschwindigkeit in Luft ist. Ein 100 fs-Impuls ent-

spricht einer Léange von 30 um. Ein Laserimpuls mit der Feldstirke E; wird mit

Linse Nichtlinearer
Kristall
E,
E,
E;
E, E;

—1 Verzogerung

Abb. 3.1: Schema einer Korrelationsmessung [13].
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einem zweiten Impuls (F3), der iiber eine Verzogerungseinheit lauft, in einem
nichtlinearen Medium iiberlagert. Als Korrelationssignal dient das Signal Fj ei-
nes nichtlinearen Effektes, wobei die Dauer der Systemantwort des nichtlinearen
Effektes klein gegeniiber der Impulsdauer sein mufl (Abb. 3.1). Die Ordnung des
nichtlinearen Effektes bestimmt die Ordnung der Korrelation. Stammen F£; und
E5 von demselben Impuls, spricht man von einer Autokorrelation. Wird einer
der Impulse vor der nichtlinearen Wechselwirkung verdndert (z.B. frequenzver-
doppelt) oder stammen sie von verschiedenen Quellen, dann spricht man von
Kreuzkorrelation.

Nun kommen die verschiedensten nichtlinearen Effekte in Frage, um das Kor-
relationssignal zu erzeugen. So kann die Summen- und Differenzfrequenzerzeu-
gung in nichtlinearen, anisotropen Kristallen wie BBO oder KDP ausgenutzt
werden. Die einfachste Variante ist die SHG-Autokorrelation [14], welche jedoch
nur fiir die Charakterisierung von Impulsen mit Zentralwellenldngen iiber 400 nm
verwendbar ist, da unterhalb dieser Grenze keine Kristalle existieren, in denen
die Phasenanpassung fiir den Erzeugungsprozef realisiert werden kann. Die Zwei-
photonenabsorption wurde schon sehr frith zu Autokorrelationsmessungen ver-
wendet [15, 16]. Inzwischen gibt es verschiedene Photodiodenmaterialien, welche
die Zweiphotonenabsorption auch bis in den ultravioletten Bereich ermoglichen
[17, 18, 19]. Der Nachteil dieser Methode ist das Hintergrundsignal, das eine hohe
Dynamik des Autokorrelators verhindert.

Eine weitere Moglichkeit fiir eine Autokorrelation von Pulsen unter 400 nm ist
die Ausnutzung von nichtlinearen Effekten dritter Ordnung. Dazu gehoren bei-
spielsweise der Kerr-Autokorrelator [20, 21, 22] und der SD-Autokorrelator (Self
Diffraction) [23]. Ihr Vorteil gegeniiber den Autokorrelatoren zweiter Ordnung
besteht darin, daBl sie die Impulsform widerspiegeln. Allerdings hat das Signal in
diesen beiden Féllen die gleiche Wellenldnge wie der zu charakterisierende Im-
puls, so dafl eine Separation schwierig ist. Dieser Fakt wirkt sich wiederum zu
Ungunsten der Dynamik aus.

Die Kreuzkorrelation des frequenzverdoppelten Laserimpulses mit der Funda-

mentalen bietet eine einfache Moglichkeit, die Impulsdauer der SHG zu bestim-

24



men und gleichzeitig eine hohe Dynamik zu sichern. Auf diese Methode soll im

folgenden Abschnitt eingegangen werden.

3.1 Die Kreuzkorrelation

Die Frequenzverdopplung des Fundamentalimpulses geschieht im parallelen Strahl.
Hinter dem Kristall miissen der geschwichte Fundamentalimpuls (E; in Abb. 3.1)
und die zweite Harmonische (F5) voneinander getrennt werden. Die Kreuzkorre-
lation erfolgt wie in Abb. 3.1 skizziert. Das nichtlineare Medium ist in diesem Fall
ein diinner BBO-Kristall (100 pm), in dem die Summenfrequenz aus den beiden
Eingangsimpulsen, also die dritte Harmonische der Fundamentalen, erzeugt wird.

Dieses Signal dient als Korrelationssignal A (7) und geniigt der Beziehung
A(r) = / Lo () L (t—7)dt (3.1)

wenn der Prozefl der Summenfrequenzmischung nicht geséattigt ist, die Intensitét
der dritten Harmonischen also viel kleiner als die der Fundamentalen und der
SHG ist. I, (t) bezeichnet die Intensitdt der zweiten Harmonischen und 1, (¢) die
des Fundamentalimpulses. Ist I, (t) bekannt, ist es moglich, aus der gemessenen
Korrelationskurve A (7) den zeitlichen Intensitétsverlauf Iy, (t) zu rekonstruieren.
Das Ergebnis wird umso genauer, je kiirzer die Zeitdauer von I, () gegeniiber
der von Iy, (t) ist. Wendet man auf (3.1) die Fouriertransformation an, so ergibt

sich
AWw) =1Iy, (W) L, (w) (3.2)

wobei die unterstrichenen Gréflen die fouriertransformierten Groflien darstellen.
Der zeitliche Verlauf der Intensitédt der zweiten Harmonischen kann nun durch
inverse Fouriertransformation von I,, (w) bestimmt werden, falls sowohl die Am-
plitude als auch die Phase von A und [, vollstindig bekannt sind. Man kann
leicht zeigen, daf} fiir Impulse, die durch eine Gauffunktion beschrieben werden,

die Beziehung

ra =73 - 72 (3:3)
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gilt. Dabei stehen 7, 7, und 74 fiir die vollen Halbwertsbreiten der Fundamen-

talen, der zweiten Harmonischen bzw. des Korrelationssignales.
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Kapitel 4

Experimente

In Abbildung 4.1 ist der Aufbau des Jenaer Multi-Terawatt-Titan-Saphir-Laser-
systems dargestellt. Der Femtosekundenoszillator liefert Laserimpulse mit einer
spektralen Breite von 20 nm, einer Wiederholrate von 83 MHz und einer Energie
von rund 10 nJ pro Impuls. Mit einer darauffolgenden Pockelszelle wird die Rate
auf 10 Hz reduziert. Als nichstes werden die Femtosekundenimpulse im Strecker
auf 129 ps verldangert, damit sie bei der weiteren Verstarkung keine Schiden
in den optischen Elementen verursachen. Die erste Stufe bildet der regenerati-
ve Verstarker, den die Impulse mit einer Energie von ca. 2 bis 3 mJ verlassen.
Hiernach besteht die Moglichkeit, die Impulse auszukoppeln und in einem Zwei-
Gitter-Kompressor auf 67 fs [24] zu komprimieren. An dieser Stelle wurden die
ersten Experimente zur Frequenzverdopplung von Femtosekundenlaserimpulsen
durchgefiihrt und der Kreuzkorrelator ausfiihrlich getestet.

Nach dem regenerativen Verstérker befindet sich eine Vorpulseinheit [25], die
es ermoglicht, definierte Vorimpulse im Absténden von 0 bis 300 ps zu erzeugen.
Im folgenden 4-PaB-Verstarker wird die Energie pro Impuls auf 400 mJ erhoht.
Optional kann zusétzlich der 2-Pa-Verstédrker zum FEinsatz kommen, wodurch
die Ausgangsenergie die 1 J-Marke erreicht. Dieser Verstéarker wurde aber in der
vorliegenden Arbeit nicht verwendet.

Danach wird der Impuls im Gitterkompressor auf 90 fs verkiirzt. Dieser sowie
der restliche Strahlweg befinden sich im Vakuum, wodurch nichtlineare Wechsel-

wirkungen des Laserimpulses in Luft verhindert werden. Hinter dem Kompressor

27



\

doysejo] seAaey /

wopPus|g \

J

ZH Ol ‘WU ZES dYjoyde 19)|JuSpPO
I0JB[IIZSO OVAPN rgl \ obods %%m H mc >£%z~$
: — | r , Janndepe esi| * allllemod
~ [1opees] rw oovt]| LE -
e T M1 zH 04 ‘wu zeg
| = Iosgision-ssed-y| 005 OVAPN
== JoyJe)siap oLt 101eseiod &[5 | eypemod
I9NBISION == =1
m N N\_g
osIndioA [rue ZH 0] ‘WU ZES
SENIEIIIEY esIL — _ < OVAPN
Va 2\ -ssed-g | = — I |fW Qg alljaing
/ f\ Joyleisia) Jonnelsusbal
« —1 .
ML Gl 1 sd 621
Jossaidwoywnnyep ZH 0| Jayoidsing J0je|os| x
—
Ww o/ = @ ZHIN €8 [T—
wuglL = .cmc 008 = | s} G J0}e||1ZSO-S}
- . - ruol Iweuns| YOAAPN
ZHOL s409=1 ril=4

MO N\G

19)08.1S

wo3sAs Jese - Jiydes:1] - ML Gl - BN Jeeusr

Abb. 4.1: Aufbau des Jenaer Multi-Terawatt-Titan-Saphir-Lasersystems.
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kann der Impuls durch eine THG-Autokorrelation charakterisiert werden. THG
bezeichnet die Erzeugung der dritten Harmonischen, im Englischen ,third har-
monic generation“. Anschliefend an die Diagnosekammer wurde eine zusétzliche
Vakuumkammer integriert, in der die SHG-Experimente mit dem voll verstarkten

Impuls durchgefiihrt wurden.

4.1 Experimente mit 1 mJ-Impulsen

Die ersten Experimente zur Verdopplung des Titan-Saphir-Femtosekunden-Laser-
impulses wurden hinter dem regenerativen Verstiarker durchgefiihrt. Dafiir wurde
der Impuls aus dem Strahlweg ausgekoppelt und in einem separaten Gitterkom-
pressor auf etwa 100 fs komprimiert. In den Messungen wurden die Energie, das
Strahlprofil, das Spektrum und die Impulsdauer der Fundamentalen bestimmt.
Desweiteren wurden die Konversionseffizienz fiir unterschiedliche Energien und
Kristalle sowie das Spektrum der zweiten Harmonischen in Abhéngigkeit vom
Phasenanpassungswinkel gemessen. Im letzten Teil dieser vorbereitenden Mes-
sungen wurde ein Kreuzkorrelator zur Bestimmung der Impulsdauer der zweiten

Harmonischen aufgebaut.

4.1.1 Charakterisierung des Fundamentalimpulses

Nach dem regenerativen Verstiarker besafl der Impuls eine Energie von 2,5 mJ.
Am Experimentierplatz stand eine Energie von rund 0,6 mJ zur Verfiigung. Die
restliche Energie ging an Spiegeln, Strahlteilern und den Kompressorgittern ver-
loren.

Das Strahlprofil war leicht elliptisch und wurde entlang der grofien und klei-
nen Hauptachse als gauBformig angenommen. Abbildung 4.2 zeigt die Messung
des Strahlprofiles mittels der Schneiden-Methode. Die Anpassung der Gaufschen
Fehlerfunktion ergibt volle Halbwertsbreiten von 4,2 mm und 3,9 mm.

Nach dem Kompressor wurde mit Hilfe eines SHG-Einzelschukorrelators die
Impulsdauer bestimmt. Abbildung 4.3 zeigt eine gemessene Autokorrelationskur-

ve (Kreuze) zusammen mit einer angepafiten GauBfunktion (durchgezogene Li-
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Abb. 4.2: Messung des elliptischen Strahlprofiles nach dem regenerativen
Verstérker.

nie), deren volle Halbwertsbreite 188 fs betriigt. Daraus ergibt sich eine Impuls-
dauer von 133 fs.

Zusétzlich wurde das Spektrum der Fundamentalen mit einem Spektrogra-
phen (POC4M2, Bestec GmbH) aufgenommen (siehe Abb. 4.6). Eine Fourier-
transformation des Spektrums zeigt, dal bei optimaler Kompression eine Im-
pulsdauer von 45 fs erreichbar sein sollte. Die Diskrepanz zu dem mit Hilfe der
Autokorrelation bestimmten Wert ist auf eine unzureichende Justage des Kom-

pressors zuriickzufiihren.

4.1.2 Charakterisierung der zweiten Harmonischen

Fiir die Charakterisierung der zweiten Harmonischen wurde der Aufbau aus Ab-
bildung 4.4 verwendet. Die Photodiode wurde mit einem Energiemeflkopf
(ED100a, GENTEC) kalibriert, mit dem auch die Energie der Fundamentalen
gemessen wurde. Auf diese Weise konnte die Energie der SHG in Abhéngigkeit
von der Energie bzw. der Intensitidt der Fundamentalen gemessen werden (Abb.
4.5). Die Konversionseffizienz 7, definiert als das Verhéltnis der beiden Impuls-
energien Fs, und FE,, entspricht bei der Annahme konstanter Flachen und Im-
pulsdauern dem Verhéltnis der beiden Intensitédten. Fiir kleine Intensitédten der
Fundamentalen erwartet man ein lineares Ansteigen der Konversionseffizienz, da

die Intensitdt der zweiten Harmonischen quadratisch anwéchst.
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Abb. 4.3: SHG-Einzelschuflautokorrelation der Fundamentalen nach dem separa-
ten Gitterkompressor.

Anhand der MeBwerte wird bereits deutlich, dafl die Effizienzkurven des
500 wm dicken BBO-Kristalles sowie des KDP-Kristalles von einem linearen An-
stieg mit der Intensitét abweichen. Dies deutet auf eine Sattigung in der Frequenz-
verdopplung hin. Die beiden diinnen BBO-Kristalle zeigten dieses Verhalten bei
den zur Verfiigung stehenden Intensitdten nicht, was bei dem Aufbau und der
Justage des Kreuzkorrelators noch eine Rolle spielt.

In einer weiteren Messung wurde das Spektrums der zweiten Harmonischen
aufgenommen. Hierfiir wurde der KDP-Kristall verwendet, da dieser auch in der
Frequenzverdopplung mit voller Energie zum Einsatz kommen sollte. Zunéchst
wurde die Kristallposition anhand des Photodiodensignales optimiert, was zu
dem in Abb. 4.6a gezeigten Spektrum fiihrte. Die Spektrale Auflésung des Git-
terspektrometers betrug 0,1 nm fiir die zweite Harmonische und 0,2 nm fiir die
Fundamentale. Dargestellt sind auch die Spektren der Fundamentalen vor (ge-
punktete Kurve) und hinter dem Kristall (ausgezogene Kurve). Integriert man
die Kurven iiber die Wellenléinge, so erhélt man die jeweilige Fluenz des Laserim-
pulses, angegeben in Energie pro Flacheneinheit.

Das Spektrum der Fundamentalen wurde durch den Umwandlungsprozefl deut-
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Abb. 4.4: Schema des Meaufbaus zur Charakterisierung der zweiten Harmoni-
schen hinter dem regenerativen Verstarker.

lich reduziert, und zwar in dem Wellenldngenbereich, fiir den die Phasenanpas-
sung optimal war. Auflerdem fallt auf, daf§ sich die Form des Fundamentalen-
spektrums nicht dndert, was auf die Abwesenheit nichtlinearer Effekte hoherer
Ordnung wihrend des Umwandlungsprozesses bzw. beim Durchgang durch den
Kristall schlieflen 148t. Zu kiirzeren Wellenldngen zeigt sich ebenfalls ein Abbau
der Fundamentalen, obwohl dort scheinbar keine Frequenzverdopplung stattfin-
det. Dies ist auf die Empfindlichkeit des Detektors zuriickzufithren, die unter
400 nm stark abnimmt (Abb. 4.7). Leider konnte der Hersteller keine detaillier-
teren Angaben machen, die eine genauere Aussage iiber das Verhalten unterhalb
von 400 nm zugelassen hétten.

Das Spektrum der zweiten Harmonischen wiirde im Idealfall eine Halbwerts-
breite besitzen, die einem Viertel der Halbwertsbreite der Fundamentalen (17 nm)
entspricht. Anhand der Meflergebnisse wird aber bereits deutlich, dal der Kri-
stall dem Spektrum der zweiten Harmonischen seine sinc?-Akzeptanzfunktion
aufzwingt, was sich als Einengung manifestiert (2 nm).

Im néchsten Schritt wurde der Kristallwinkel variiert (Abb. 4.8). Die Varia-
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Abb. 4.5: Mefiwerte zur Konversionseffizienz Fs,/E, in Abhingigkeit von der
Intensitdat der Fundamentalen fiir verschiedene Verdopplerkristalle. Verwendet
wurden die Materialien BBO mit den Dicken 100 um, 200 pm und 500 pm sowie
KDP mit einer Dicke von 2 mm.

tion des Winkels ist gleichzusetzen mit der Anderung der Wellenlinge, fiir die
die Phasenanpassung realisiert ist. Diese wird dann in nullter Ndherung optimal
umgewandelt, was sich in der Verschiebung der Mittenwellenlénge der zweiten
Harmonischen mit dem Winkel ausdriickt. Die Abnahme der Amplitude zu bei-
den Seiten wird durch die Form des Fundamentalenspektrums erklart. Entfernt
man sich weiter von der Phasenanpassung der Mittenwellenldnge, werden die

Nebenmaxima der sinc?-Akzeptanzfunktion sichtbar.
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Abb. 4.6: Spektrum der zweiten Harmonischen fiir optimale Phasenanpassung
(a). AuBlerdem ist das Spektrum der Fundamentalen vor (gepunktete Kurve) und
nach dem Kristall (durchgezogene Kurve) dargestellt (b). Die Intensitéat der Fun-
damentalen betrug ~ 22 GW -cm~2. Das spektrale Auflésungsvermégen betrug
0,2 nm fiir die Fundamentale und 0, 1 nm fiir die zweite Harmonische.

4.1.3 Awufbau und Justage des Kreuzkorrelators

Abbildung 4.9 zeigt den Aufbau des Kreuzkorrelators, der zur Charakterisierung
der zweiten Harmonischen aufgebaut wurde. Der Strahlteiler am Eingang des
Korrelators reflektiert die zweite Harmonische mit rund 99 %. Die Fundamentale
passiert mit rund 94 %. Der Fundamentalimpuls 148t sich durch den motorisierten
Verschiebetisch zeitlich gegeniiber dem frequenzverdoppelten Impuls verzogern.
Mit dem sphérischen Spiegel werden die Impulse in einen diinnen BBO-Kristall
(100 pum) fokussiert, wo sie die dritte Harmonische in eoe-Wechselwirkung als
Korrelationssignal erzeugen, das mit einer SiC-Photodiode gemessen wird.

Um dieses Signal zu finden, miissen die beiden zu korrelierenden Impulse in

dem nichtlinearen Kristall réumlich und zeitlich iiberlappen. Fiir den rdumlichen
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Abb. 4.7: Empfindlichkeit des im Spektrometer eingebauten CCD-Chips (Kodak,
KAF 1600) in Abhéngigkeit von der Wellenlédnge (Herstellerangabe von Eastman
Kodak Company).

Uberlapp wurde eine Blende mit einem Durchmesser von ungefihr 30 um in den
Fokus des sphérischen Spiegels gestellt, auf welche die beiden Impulse justiert
wurden. Als Blende eignet sich auch ein festes Papier, welches durch einen der
beiden Impulse ,,durchbohrt* wird. Auf diese Weise findet man den Fokus nach
Gehor. Der andere Impuls wird durch diese entstandene Blende gelegt. Damit ist
der Uberlapp der beiden Strahlen garantiert. Als néchstes wird eine feine Spitze
verwendet, um die Position der Blende zu markieren, die sogleich entfernt wird.
Nun stellt man den Kristall an die markierte Stelle, und hat somit den rdumlichen
Uberlapp der beiden Impulse im Kristall sichergestellt. Da ein sehr diinner Kri-
stall verwendet wird, ist der Akzeptanzwinkel fiir die 3w-Erzeugung relativ grof3
(1,7 Grad). Deshalb ist es nicht entscheidend, den Phasenanpassungswinkel von
Beginn an zu optimieren. Ist der Kristall fiir den zugehorigen Phasenanpassungs-
winkel geschnitten (55,5 Grad), so geniigt es, ihn senkrecht in den Strahlengang
zu stellen. Die Optimierung erfolgt spéater mit Hilfe einer Photodiode.

Im néchsten Schritt gilt es, den zeitlichen Nullpunkt zu finden, in dem das
Korrelationssignal maximal bzw. iiberhaupt erst sichtbar wird. Fiir einen 100 fs-

Impuls ist der Bereich, in dem das dritte Harmonische-Signal zu sehen ist, ledig-
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Abb. 4.8: Spektrum der zweiten Harmonischen in Abhéngigkeit vom Kristallwin-
kel. Die Winkelstellung 0 Grad wurde in den folgenden Experimenten verwendet.
Die Intensitiit der Fundamentalen betrug ~ 22 GW - cm ™2,

lich 30 pum grof}, was eine gewisse Geduld beim Durchsuchen erfordert. Wurde das
Signal gefunden, wird es vom restlichen Streulicht separiert und auf eine Photo-
diode fokussiert. Zur Anwendung kam eine SiC-Diode, die fiir Wellenldngen un-
ter 400 nm ein lineares Verhalten aufweist, so dal Streulicht der Fundamentalen
keinen Untergrund liefert. Letztendlich wurde anhand des Signals die Phasenan-
passung im Kristall sowie der rdumliche Uberlapp optimiert.

Die Ansteuerung des motorisierten Verschiebetisches erfolgt iiber ein LabView-
Programm, das von Laszlo Veisz geschrieben wurde. Das Signal der Photodi-
ode wird in eine ,,Sample&Hold“-Box eingespeist, die vom Programm iiber eine
Analog-Digital-Karte im PC ausgelesen wird. Auf diese Art ist die Korrelations-
messung automatisiert und benétigt nur wenige Minuten.

Um die Funktionalitdt des Korrelators zu iiberpriifen, mufl sichergestellt wer-
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Abb. 4.9: Kreuzkorrelator zur Charakterisierung des frequenzverdoppelten Im-
pulses.

den, daf} die Erzeugung der dritten Harmonischen ungeséattigt ist, denn nur dann
ist das Korrelationssignal so auswertbar, wie es in Abschnitt 3.1 beschrieben wur-
de. Dafiir mifit man das Signal der Photodiode in Abhéngigkeit vom Produkt der
Intensitdten der zweiten Harmonischen und der Fundamentalen. Diese Abhéangig-
keit muf linear sein. Ist dies nicht der Fall, wiirde man grofiere Korrelationsbreiten
messen und die Bestimmung der Impulsdauer nach oben verfilschen.

Zur Kontrolle der Funktionalitéit des Korrelators ist ein Vergleich der Ergeb-
nisse mit denen anderer Mefimethoden erforderlich. Dies bot sich im Falle des
Kreuzkorrelators an. Stellt man einen diinnen Verdopplerkristall in den Strah-
lengang vor den Korrelator, so wird dieser zu einem THG-Autokorrelator (Third

Harmonic Generation) fiir den Fundamentalimpuls, wenn die Erzeugung der zwei-
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ten Harmonischen ungeséttigt ist. Das Korrelationssignal geniigt dann der Bezie-

hung

A(r) = /Iw(t)li(t—r)dt | (4.1)

Im Falle gaufiférmiger Impulse erhélt man die Impulsdauer durch Multiplikation
der Halbwertsbreite von A (7) mit 1/2/3. Die Ergebnisse konnten mit denen des

SHG-Einzelschuf- Autokorrelators verglichen werden.

4.1.4 Messungen mit dem Korrelator

Der Korrelator wurde, wie im vorigen Abschnitt beschrieben, aufgebaut. Als Ver-
dopplerkristall vor dem Korrelator kam ein 100 um diinner BBO-Kristall zum
Einsatz. Mit der Effizienzmessung aus Abschnitt 4.1.2 (Abb. 4.5) konnte gezeigt
werden, dafl bei den verwendeten Intensitdten in diesem Kristall keine Séttigung
auftritt, die Intensitdt der zweiten Harmonischen demnach quadratisch von der
der Fundamentalen abhingt. Mit diesen Voraussetzungen war es nun moglich,
den Korrelator als Multischu3-THG-Autokorrelator fiir die Fundamentale zu be-
treiben.

Die erste Messung bestand darin, den kubischen Zusammenhang zwischen
dem Maximum des Korrelationssignals und der Fundamentalenintensitét nach-
zuweisen (Abb. 4.10). In einer doppelt logarithmischen Darstellung ergibt sich
bei kubischen Zusammenhéngen eine Gerade mit dem Anstieg 3, was durch die
Messung hinreichend bestétigt werden konnte.

Im folgenden wurde eine Autokorrelationskurve aufgenommen (Abb. 4.11).
Die daraus resultierende Impulsdauer betréagt 136 fs. Dieser Wert stimmt mit
dem aus der SHG-Einzelschu-Autokorrelation gewonnenen Wert von 133 fs gut

tiberein (4.1.1).

4.2 Experimente im 100 mJ-Bereich

Die Messungen hinter dem regenerativen Verstérker dienten dem Sammeln von

Erfahrungen und der Charakterisierung der Frequenzverdopplung mit einem we-
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Abb. 4.10: Abhéngigkeit des Korrelationssignalmaximums von der Energie der
Fundamentalen (bei kostanter Fldche und Impulsdauer dquivalent zur Intensitét).
Der Anstieg der Geraden betragt 2,83 4+ 0, 07.

nig intensiven Fundamentalimpuls. Desweiteren wurde der Kreuzkorrelator auf-
gebaut und getestet. Das Hauptaugenmerk lag auf der Frequenzverdopplung mit
dem vollverstirkten Femtosekunden-Titan-Saphir-Laserimpuls. Die Vorgehens-
weise ist jedoch vergleichbar mit der in Abschnitt 4.1. Zu Beginn wurde die
Fundamentale charakterisiert, was wiederum durch die Bestimmung des Strahl-
querschnittes, der Energie und der Impulsdauer sowie des Spektrums erfolgte. Im
Anschlufl daran wurden die Umwandlungseffizienzen und die Spektren fiir ver-
schiedene Energien bzw. Kristallwinkel gemessen. Im letzten Teil wurden Kreuz-
korrelationen zwischen dem Fundamentalimpuls und der zweiten Harmonischen
aufgenommen. Im Rahmen dieser Messungen wurde nochmals die Energie der

Fundamentalen variiert.

4.2.1 Charakterisierung des Fundamentalimpulses

Nach der letzten Verstérkereinheit besteht die Moglichkeit, die Impulsenergie
mit einem Energiemefkopf zu bestimmen. Danach wird der Impuls ins Vakuum

gefithrt und komprimiert. An den Kompressorgittern gibt es Reflexionsverluste.
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Abb. 4.11: THG-Autokorrelationskurve des Ti:Sa-Laserimpulses nach dem Kom-
pressor hinter dem regenerativen Verstiarker. Der Impuls wurde als gaufiférmig
angenommen. Die Halbwertsbreite betrégt 167 fs.

Dadurch besteht die Notwendigkeit, die Transmission des Kompressors zu be-
stimmen.

Dafiir wurde die Energie hinter dem Kompressor in Abhéngigkeit von der
Energie vor dem Kompressor gemessen (Abb. 4.12). Die Variation der Energie
erfolgte in der Vorpulseinheit hinter dem regenerativen Verstdarker durch Dre-
hung der Polarisationsrichtung des linear polarisierten Strahls mit Hilfe einer
A/2-Platte. Im darauffolgenden linearen Polarisator wird je nach Winkel der A/2-
Platte mehr oder weniger Energie ausgekoppelt.

Die Messung wurde in Luft durchgefiihrt. Um die Kompressorgitter nicht zu
schidigen, wurde der letzte Verstérkerkristall nur mit einem Pumplaser betrie-
ben, so dafl nur eine maximale Energie von ~ 50 mJ vor dem Kompressor zur
Verfiigung stand. Die Mefreihe fiihrte zu einer Transmission von 39 %, was re-
lativ gering erscheint, da dies auf eine Beugungseffizienz in die -1. Ordnung von
nur knapp 80 % pro Gitter fiihrt. Eine Verbesserung auf (56+3) % brachte das
Evakuieren des Kompressors, was durch eine einfache Referenzmessung in Luft

sowie in Vakuum nachgewiesen wurde. Auch dieser Wert liegt deutlich unterhalb
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Abb. 4.12: Messung der Transmission des Kompressors in Luft. Sie betrédgt rund
39 %.

den zu erwartenden 70 %. Das weist auf eine Beschddigung des letzten Gitters
hin, womit eine Verringerung seiner Beugungseffizienz verbunden ist (72 %).
Das Strahlprofil des durch einen dielektrischen HR-Spiegel transmittierten
Titan-Saphir-Laserimpulses wurde mit Hilfe einer CCD-Kamera aufgenommen.
Ein Achromat befand sich vor der CCD und kollimierte den Strahl, so dafl das
Profil den CCD-Chip gut ausfiillte (Abb. 4.13). Zur Kalibrierung diente eine Blen-

de bekannten Durchmessers (25 mm), die im Strahl vor den Achromaten positio-

y in mm

norm. Int.

0 ob—
-20 0 20 -20 -10 O 10 20
X inmm X bzw. y in mm

Abb. 4.13: Dargestellt sind das Strahlprofil nach dem Kompressor (a) sowie
Schnitte in x-Richtung (rot) und y-Richtung (blau) (b).
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Abb. 4.14: Spektrum des Titan-Saphir-Laserimpulses nach dem Kompressor
(schwarz) und nach dem regenerativen Verstirker (blau). Das Auflosungs-
vermogen des Spektrometers betrug 0,2 nm.

niert wurde. Thr Schatten konnte aufgenommen und anschlieend ausgemessen
werden.

Néhert man eine Gaufische Glockenkurve an das Profil an, so ergeben sich
Halbwertsbreiten von 25 mm in x- und 17 mm in y-Richtung, woraus die Fluenz
berechnet werden kann. Abbildung 4.13b zeigt, dafl die Nédherung einer Gauf-
funktion nicht ideal ist, was auch den Fehler der Intensitdtsangaben dominiert.

Im einer weiteren Messung wurde das Spektrum des Titan-Saphir-Laserim-
pulses hinter dem Vakuum-Kompressor aufgenommen (Abb. 4.14, schwarz). Das
nach dem regenerativen Verstérker gemessene Spektrum ist zum Vergleich mit
eingetragen (blau). Die Amplitudenmodulationen bleiben weitgehend erhalten.
Deutlich sichtbar ist jedoch eine Einengung des Spektrums von rund 16 nm auf
9 nm. Diese ist nicht verstédndlich und wahrscheinlich auf eine schlechte Justage
im Vierpavertirker bzw. im Kompressor zuriickzufiihren. Frithere Messungen
[25] zeigten, dafl sich das Spektrum des Titan-Saphir-Laserimpulses nach dem
regenerativen Verstarker nicht mehr signifikant &ndert.

Um die Dauer des Laserimpulses zu bestimmen, steht ein weiterer THG-

Autokorrelator zur Verfiigung. Dieser ist in der Diagnosekammer hinter dem
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Abb. 4.15: THG-Autokorrelationskurve des Titan-Saphir-Laserimpulses nach
dem Kompressor. Nimmt man eine gauf3formigen Impuls an, ergibt sich eine volle
Halbwertsbreite von 111 fs, was einer Impulsdauer von 91 fs entspricht.

Kompressor installiert. Abbildung 4.15 zeigt eine typische Autokorrelationskurve.
Die volle Halbwertsbreite der angenéherten Gaukurve betréigt 111 fs, was einer

Impulsdauer von 91 fs entspricht.

4.2.2 Charakterisierung der zweiten Harmonischen

Fiir die SHG-Experimente wurde ein KDP-Kristall mit einem Durchmesser von
70 mm und einer Dicke von 2 mm verwendet (Firma Eksma, Litauen, Abb. 4.16).
Die erste Messung bestand in der Aufnahme des Spektrums der zweiten Harmoni-
schen. Der experimentelle Aufbau ist in Abbildung 4.17 schematisch dargestellt.
Ein Aluminiumspiegel koppelt beide Impulse aus dem Strahlengang in das Spek-

trometer ein. So konnte mit Hilfe der jeweiligen Filter das Spektrum der Funda-
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Abb. 4.16: Bild des KDP-Kristalles mit einem Durchmesser von 70 mm und einer
Dicke von 2 mm. Deutlich sichtbar sind die Schdden im unteren Teil des Kristalles.

Spektrometer | Quarzfenster

KDP Kristall
70 mm

Dicke 2 mm

Aluspiegel
Vakuum

vom Kompressor

Abb. 4.17: Experimenteller Aufbau zur Messung des Spektrums der zweiten Har-
monischen und der Fundamentalen.
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Abb. 4.18: Spektrum der zweiten Harmonischen in Abhéangigkeit vom Kristall-
winkel. Die Winkelstellung 0 entspricht der Winkelstellung, mit der im wei-
teren Verlauf experimentiert wurde. Die Intensitit der Fundamentalen betrug
333 GW - cm 2

mentalen und der zweiten Harmonischen nach dem Kristall gemessen werden.

Zu Beginn wurde das Spektrum der zweiten Harmonischen fiir verschiedene
Phasenanpassungswinkel aufgenommen (Abb. 4.18). Dies stellt eine gute Moglich-
keit dar, den Kristallwinkel zu optimieren. Die Winkelstellung 0 wurde fiir die
folgenden Messungen beibehalten.

Abbildung 4.19a zeigt das Spektrum der zweiten Harmonischen bei optimaler
Phasenanpassung. Zum Vergleich wurde das Fundamentalenspektrum vor (ge-
punktete Linie) und nach dem KDP-Kristall (durchgezogene Linie) gemessen
(Abb. 4.19b). Die Fundamentale wurde in dem Wellenléngenbereich, in dem Pha-
senanpassung vorlag und die Frequenzverdopplung stattfand, abgebaut.

Nun stellte sich die Frage, wie die Effizienz der Umwandlung von der Inten-
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Abb. 4.19: Spektrum der zweiten Harmonischen fiir optimale Phasenanpassung
(a). AuBlerdem ist das Spektrum der Fundamentalen vor (gepunktet) und nach
dem Kristall (durchgezogene Kurve) in (b) dargestellt. Das spektrale Auflosungs-
vermogen betrug 0,2 nm fiir die Fundamentale und 0,1 nm fiir die zweite Har-
monische.

sitdt der Fundamentalen abhéngt. Dazu wurde deren Energie variiert und die
Energie der zweiten Harmonischen gemessen. Ein dielektrischer Spiegel wirkt als
Filter und reflektiert iiber 99 % der SHG, wihrend 94 % der im Strahl nach dem
Kristall verbliebenen Fundamentalen durch den Spiegel transmittieren und an-
schlieend auf einen Energiemefikopf fallen. Die Filtertransmission wurde mit Hil-
fe eines Spektrometers (Speccord) zwischen 350 nm und 850 nm bestimmt (Abb.
4.20) und mit der den Herstellerangaben verglichen. Die Messung der nicht umge-
wandelten Fundamentalen erméglicht damit auf einfache Weise, die Energie des
SHG-Strahls zu bestimmen.

Der in Abb. 4.21 dargestellte Aufbau lief§ sich sehr gut in den evakuierten

Strahlengang integrieren. Der dielektrische Spiegel hatte eine ausreichende Grofe,
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Abb. 4.20: Gemessene Transmissionskurve des dielektrischen Spiegels, der als
Filter in der Effizienzmessung zum Einsatz kam.

so dafl der Strahl nicht zusétzlich fokussiert werden mufite. Die direkte Messung
der SHG birgt besonders bei niedrigen Intensitéten und geringen Umwandlungs-
raten die Gefahr, dal mit dem Energiemeflkopf in der Ndhe der Nachweisgrenze
gearbeitet werden muf. Durch die Messung der Fundamentalen nach dem di-
elektrischen Spiegel in Abb. 4.21 wurde dieses Problem vermieden. Die Messung
wurde einmal mit und einmal ohne Kristall fiir verschiedene Energien der Funda-
mentalen durchgefiihrt. Die Differenz der Meflwerte ergibt die Energie der zweiten
Harmonischen (Abb. 4.22).

Fiir kleine Fundamentalenintensitéten ergibt sich ein lineares Anwachsen der
Konversionseffizienz, was mit einem quadratischen Anwachsen der SHG-Intensitét
mit der der Fundamentalen gleichzusetzen ist. Das entspricht dem Spezialfall
kleiner Umwandlungseffizienzen bzw. ungeschwichter Fundamentalwellen [5]. Die
schwarze Linie markiert dieses Verhalten, von dem die Meflkurve oberhalb von
50 GW - cm ™2 deutlich abweicht. Bei 160 GW - cm ™2 erreicht die Umwandlungsef-
fizienz ein Maximum, fiir hohere Intensitéiten ist sogar ein Riickgang zu verzeich-
nen. Die Effizienzkurve nihert sich also nicht der 100 %-Marke, wie es die Theorie
fiir monochromatische SHG unter optimaler Phasenanpassung voraussagt [5, 26/,

sondern einem weit geringeren Wert.

47



Dielektrischer Spiegel

KDP Kristall 130 mm x 90 mm
70 mm HR 400nm (>99%)
Dicke 2 mm  Docker HT 800nm (>94%)

Vakuum

vom Kompressor

Energiemefkopf Oszi

Abb. 4.21: Experimenteller Aufbau zur Messung der Effizienz der Frequenzver-
dopplung.

Der Wert deg = 0,1 pm- V™! entspricht in etwa den in der Literatur ange-
gebenen 0,3 pm- V™! [9, 27]. Die Abweichungen lassen sich durch das Alter des
verwendeten KDP-Kristalles und vereinzelte Schiden erkléren (Abb. 4.16).

Vergleichbare Messungen wurden von Jing-yuan Zhang et al. mit 150 fs-Titan-
Saphir-Laserimpulsen hinter einem regenerativen Verstérker durchgefiihrt [28].
Sie verwendeten BBO- und LBO-Kristalle unterschiedlicher Dicken zur Frequenz-
verdopplung. Die gemessenen Konversionseffizienzen zeigen ein dhnliches Verhal-
ten mit einem Maximum von 38 % in einem 0, 5 mm starken BBO-Kristall. Dieses
Maximum wird schon bei 40 GW - cm™? erreicht, was mit der hoheren effektiven
Nichtlinearitiit zu begriinden ist. Diese betriigt fiir BBO 2 pm - V~! und fiir LBO
—1,65 pm -V~ [9, 27]. KDP besitzt dagegen mit 0,3 pm-V~! [9, 27] eine vom
Betrag her deutlich geringere Effektivitéit, was sich in einem flacheren Anstieg
der Effizienzkurve auswirkt.

Die Séttigung sowie das Absinken der Effizienz fiir hohe Intensitdten (>
100 GW - em™!) wurde in [28] durch die einsetzende Riickumwandlung und andere
nichtlineare Prozesse, wie parametrische Superfluoreszenz, erklart. Die Riickum-
wandlung der SHG in die Fundamentale geschieht durch Differenzfrequenzmi-

schung, die mit zunehmender SHG-Intensitét effektiver wird. Das erkléart jedoch
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Abb. 4.22: Meiwerte zur Konversionseffizienz Fs,/E, in Abhéngigkeit von der
Intensitdt der Fundamentalen fiir den KDP-Kristall. Dargestellt sind die Mes-
sungen hinter dem regenerativen Verstidrker (schwarze Quadrate) und mit dem
voll verstirkten Impuls (rote Kreuze). Die schwarze Gerade kennzeichnet die
ungesittigte Konversion, aus deren Anstieg die nichtlineare Effektivitiat deg =
0,11 pm- V™! bestimmt wurde.

nicht den Fakt, daf§ die Effizienz bei 35 % stagniert und fiir hohere Intensitéiten
wieder abnimmt. Der Grund hierfiir muf3 in der Tatsache liegen, daf es sich bei der
Fundamentalen nicht um eine monochromatische Welle handelt. Dies bedeutet,
daf} perfekte Phasenanpassung nur fiir die Mittenwellenldnge realisiert werden
kann. Alle benachbarten Wellenldngen sind somit mehr oder weniger phasen-
fehlangepafit und werden nicht optimal umgewandelt. Eine Mo6glichkeit der Be-
schreibung bietet die Phasenanpassungs- bzw. die Akzeptanzfunktion n*, deren
Form von der Art und der Linge [ des Kristalles sowie der Eingangsfeldstérke

der Fundamentalen E; abhéngt (siehe auch Abschnitt 2.4).
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4.2.3 Messungen mit dem Korrelator

Im letzten Teil der Experimente wurde die Impulsdauer der zweiten Harmoni-
schen bestimmt. Desweiteren wurde die Verdnderung des Kontrastverhiltnisses
untersucht. Hier kam der Kreuzkorrelator zum Einsatz, der auch fiir zukiinftige
Messungen genutzt werden soll. Aus diesem Grund wurde er in einen zusétzlichen
Vakuumtopf iiber dem Verdopplerkristall eingebaut (Abb. 4.23). Hinter dem Ver-
dopplerkristall wurde ein Aluminiumspiegel bzw. eine Glasplatte auf einer Drei-
punktauflage eingesetzt, um die beiden Laserimpulse nach oben in Richtung des
Einkoppelspiegels zu leiten. Der obere Aluminiumspiegel wurde fest installiert,
so dafl er von auflen zu justieren war.

Um das Korrelationssignal wiederzufinden, mufite die gesamte Vakuumanla-
ge beliiftet werden, weshalb der Impuls nur auf 40 mJ verstiarkt werden konnte.
Ein dielektrischen Spiegel mit hoher Reflektivitdat bei 265 nm leitete die dritte
Harmonische durch ein Quarzfenster aus dem Vakuum heraus, wo sie auf einer
Plattform mit einer Quarzlinse auf die SiC-Photodiode fokussiert wurde. Auf-
grund des langen Weges bis zur Linse (~ 30 cm) wird der Streulichtanteil stark

minimiert.
Bestimmung der Impulsdauer der zweiten Harmonischen

Die ersten Korrelationsmessungen erfolgten vorerst noch in Luft und daher mit ei-
nem Zehntel der Maximalenergie (Abb. 4.24). Von besonderem Interesse war das
Verhalten der Impulsdauer der zweiten Harmonischen bei sehr hohen Fundamen-
talenenergien. Um nicht zu viel Energie in den Korrelator einzukoppeln, wurde
der Auskoppelspiegel durch eine Glasplatte ersetzt. Danach konnte der Kompres-
sor sowie der restliche Strahlweg evakuiert werden. Bei diesem Vorgang kommt es
zu kleinen Richtungsédnderungen, da das Material starken Kriften ausgesetzt ist.
Dies zeigte sich bereits in der Kalibrationsmessung zur Bestimmung der Trans-
mission des Kompressors (Abschnitt 4.2.1). Mit Hilfe des Einkoppelspiegels vor
dem Korrelator konnten diese Anderungen ausgeglichen und das Korrelationssi-
gnal maximiert werden.

Im folgenden wurden Korrelationsmessungen durchgefiihrt, bei denen die Ener-
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Abb. 4.24: Kreuzkorrelationen mit unterschiedlichen Energien des Ti:Sa- Laserim-
pulses in Luft. Die Energien wurden vor dem Kompressor gemessen. Angegeben
sind auch die Halbwertsbreiten der angendherten Gauflkurven.
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gie des Titan-Saphir-Laserimpulses zwischen 77 mJ und 280 mJ variiert wurde
(Abb. 4.25). An die Korrelationskurven wurden GauBfunktionen angenédhert. Es
wird deutlich, dafl die Korrelationsbreiten mit zunehmender Energie ansteigen.

Um zu iiberpriifen, ob diese Zunahme auf Sattigungseffekte im Korrelator
zuriickzufiihren ist, wurden die Maxima des Korrelationssignales {iber dem Pro-
dukt aus den Energien bzw. den Leistungen der Fundamentalen und der zugehori-
gen zweiten Harmonischen aufgetragen (Abb. 4.26). Dieser Zusammenhang ist
linear, falls die Erzeugung der dritten Harmonischen ungeséttigt war. In der dop-
pelt logarithmischen Darstellung des Korrelationssignales in Abhéngigkeit von
dem Produkt der Energien ergibt sich eine Gerade mit dem Anstieg 0,9 (Abb.
4.26a). Verwendet man auflerdem die Halbwertsbreiten der Korrelationskurven,
um das Produkt der Leistungen der beiden korrelierten Laserimpulse zu berech-
nen, ergibt sich der in Abbildung 4.26b dargestellte Zusammenhang, der bestétigt,
daBl die 3w-Erzeugung wie erwartet nicht geséttigt ist.

Aus den Abbildungen 4.24 und 4.25 wird deutlich, da} die Halbwertsbreiten
der Korrelationskurven mit der Energie der Fundamentalen ansteigen. Dieses Er-
gebnis ist noch einmal in Abb. 4.27 veranschaulicht. Die Quadrate reprisentieren
die gemessenen Korrelationsbreiten. Unter der Annahme, dafi sich die zeitliche
Form der Fundamentalen wiahrend des Durchgangs durch den Verdopplerkristall
und infolge des Umwandlungsprozesses nicht signifikant geéindert hat, kann man
mit Hilfe von (3.3) die Impulsdauer der zweiten Harmonischen berechnen (Abb.
4.27, Kreise). Die THG-Autokorrelation der Fundamentalen ergab eine Impuls-
dauer von 91 fs.

Zur Bestimmung der Korrelationsbreiten wurde die Annahme gemacht, dafl
die beiden Impulse gaufiformig waren. Auf der linken Seite des Hauptmaximums
weichen die gemessenen Werte vor allem bei hohen Energien von den Gauf-
funktionen ab. Negative Zeiten entsprechen Zeiten vor dem frequenzverdoppel-
ten Impuls. Es kann demnach geschlulfolgert werden, dafl die Anstiegsflanke der
zweiten Harmonischen flacher als die eines GauBlimpulses verlduft. Dieser Effekt
ist durch den auftretenden Gruppengeschwindigkeitsunterschied zwischen dem

Fundamtenalimpuls und der zweiten Harmonischen zu erkldren und konnte in

93



S 116 mJ

norm. Int.

500
10°
_ _ 188 mJ
E E
. . -1
£ £ 10
o o
c c :I.
107 -
~500 500
10° 10°
_ 279 mJ
E £
€10 €101
5 5 o’:.
C C '.o .'.
10° » 10°
~500 0 500 ~500 0 500
tinfs tinfs

Abb. 4.25: Kreuzkorrelationen mit unterschiedlichen Energien des Ti:Sa- Lase-
rimpulses in Vakuum. Die Energien wurden vor dem Kompressor gemessen. An-
gegeben sind auch die Halbwertsbreiten der angenédherten Gauflkurven.
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Abb. 4.28: Veranschaulichung des Effektes der Gruppengeschwindigkeitsfehlan-
passung. Der frequenzverdoppelte Impuls (blau) bewegt sich langsamer durch

den Kristall als der Fundamentalimpuls (rot). Die Rechnungen wurden mit dem
LablII-Paket fiir LabView durchgefiihrt [29].

Simulationsrechnungen zur SHG mit Hilfe des Labll-Paketes in LabView [29]
gezeigt werden (Abb. 4.28). Die Intensitét der Fundamentalen nimmt wahrend
des Umwandlungsprozesses auf ihrem Weg durch den Kristall ab. Da der blaue
Impuls hinter dem roten zuriickbleibt, wandelt sich die Fundamentale in die Vor-
derflanke der zweiten Harmonischen um, aber aufgrund der sinkenden Intensitét

weniger effektiv.

Messungen zum Kontrastverhiltnis zwischen Vor- und Hauptimpuls

Ein zusétzliches Ziel der Korrelationsmessungen war die Bestimmung des Kon-
trastverhéltnisses zwischen Vor- und Hauptimpulsen in der zweiten Harmoni-
schen. Da die natiirlichen Nebenimpulse aufgrund von Modulationen im Spek-
trum der Fundamentalen symmetrisch auftreten, z.B. der 4 ps-Vorimpuls ein
Aquivalent 4 ps nach dem Hauptimpuls besitzt, ist es fast unméglich, Informa-
tionen iiber ihr Verhalten bei der Frequenzverdopplung aus der Kreuzkorrelati-
onskurve zu gewinnen. Aus diesem Grund wurde mit Hilfe der Vorpulseinheit ein
kiinstlicher Nachimpuls mit 2 % der Energie des Hauptimpulses erzeugt. Abbil-
dung 4.29 zeigt eine typische Korrelationskurve. Das Hauptmaximum der Korre-
lationskurve wird im wesentlichen von den beiden Hauptimpulsen der SHG bzw.
der Fundamentalen erzeugt. Setzt man die Maxima der Gaulkurven in Relation,
so liegt das linke Maximum bei 1,9 % in Ubereinstimmung mit den erwarteten

2 %. Hier korreliert der SHG-Hauptimpuls mit dem Fundamentalen-Nachimpuls.
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Abb. 4.29: Kreuzkorrelationskurve mit (blau) und ohne kiinstlich erzeugtem Vor-
impuls (schwarz). Die roten Kurven stellen Gaukurven dar, die an die Korrelatio-
nen angendhert wurden. Die Intensitit der Fundamentalen vor dem SHG-Kristall
betrug 300 GW -ecm~2. M, M, und Mj sind die Maxima der Gauflkurven.

Die Erhohung auf der rechten Seite mit dem Maximum bei 0,9 % kommt demnach
aus der Korrelation des Hauptimpulses der Fundamentalen mit dem Nachimpuls
der SHG zustande. Damit ergibt sich ein Kontrastverhéltnis von 0,9 % fiir die
zweite Harmonische.

Waire die Frequenzverdopplung des Hauptimpulses nicht geséttigt, so wiirde
man das Maximum der rechten Korrelationsspitze bei 0,022 = 4-107* (0,04 %)

erwarten. Die Maxima der Korrelationsspitzen M7, My und Mj3 sind proportional
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zu den Produkten der jeweiligen Intensitédten der Impulse
My < Ivpy - Inpaw Mz X Igp, - Igpaw M3 X Igp, - Ivpaw - (4.2)

Daraus kann geschlufifolgert werden, dafl das Verhéltnis zwischen Vor- und Hauptim-
puls in der SHG der Beziehung Iy pa,, /I pa, = M3 geniigt. Aus den vorangegan-
genen Effizienzmessungen (Abb. 4.22) und unter Einbeziehung der intensitéts-
abhéngigen SHG-Impulsdauer (Abb. 4.27) 148t sich das Kontrastverhéaltnis

_ Iypa,  1m(0,0191gp,)0,01915p, FW HMs,, (Irpw)
T pow n ([HPw) Trpy FW H My, (07 019]HPW)

M; (4.3)

schitzen. Dabei bezeichnen 7 (0,0191yp,) und n (Iyp,) die Konversionseffizien-
zen bei den Intensitdten Iy p, und Iyp,,, die entsprechend der Messung in Abb.
4.22 bestimmt werden konnen. FW HMs, (Igp,) und FW H M, (0,01915p,)
sind die Impulsdauern der SHG bei den Intensititen Iy p, und Iy p, (Abb. 4.27).
Die Intensitdt des Hauptimpulses der Fundamentalen Igp, betrug
300 GW-cm~2, der Nachimpuls 0,019-300 GW-cm™2. Somit ergibt sich
Iy pow/Inpa, = 0,003, das sich vom MeBwert M3 = 0,009 um einen Faktor 3
unterscheidet, aber durchaus die richtige Gréfenordnung widerspiegelt. Die Dis-
krepanz kann hier nicht vollstdndig geklart werden, da fiir eine genauere Analyse
zu wenig Meiwerte vorliegen. Die Messung zeigte jedoch, daf3 sich das Kontrast-
verhéltnis bei der SHG nur verdoppelt, was auf die starke Sattigung des Hauptim-

pulses und die Impulsverlangerung zuriickzufiihren ist.
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Kapitel 5

Diskussion der Ergebnisse

Es wurden Messungen zur Frequenzverdopplung von Terawatt-Titan- Saphir-
Laserimpulsen im 100 fs-Bereich durchgefiihrt. Dafiir stand ein KDP-Kristall mit
einer Dicke von 2 mm und einer freien Apertur von 7 cm zur Verfiigung. Fiir
die zeitliche Charakterisierung wurde ein Multischu-Kreuzkorrelator aufgebaut.
Dieser wurde zusammen mit dem Verdopplerkristall in das Jenaer Lasersystem
integriert und ermoglicht Messungen zur Bestimmung der SHG-Impulsdauer so-
wie des Kontrastverhéltnisses zwischen den Vor- und Hauptimpulsen der zweiten
Harmonischen. Ein weiterer Schwerpunkt war die Untersuchung der Effizienz der
Frequenzverdopplung.

Es konnte gezeigt werden, dal das Maximum der Konversionseffizienz bei 36
% lag, wozu eine Fundamentalenintensitit von 162 GW - cm ™2 notwendig war.
Dies entsprach einer Energie von 150 mJ vor dem Kompressor. Die Erh6hung der
Intensitit bis auf 300 GW - cm =2 zeigte eine leichte Abnahme der SHG-Effizienz
auf 33 %, welche auch in [28, 12] nachgewiesen wurde. Erste Sattigungserschei-
nungen zeigten sich bereits bei Intensititen iiber 70 GW - cm 2.

Die Impulsdauer der zweiten Harmonischen wurde durch Kreuzkorrelation mit
dem Titan-Saphir-Laserimpuls nach dem Verdopplerkristall bestimmt. Es konn-
te ein Ansteigen der Korrelationsbreiten mit der Intensitidt der Fundamentalen
beobachtet werden. Fiir weitere Auswertungen wurde angenommen, dafl sich die
zeitliche Form des Fundamentalimpulses wahrend und nach der Passage des Kri-

stalles nicht dnderte (FW HM = 91 fs). Daraus resultierte eine Impulsdauer der
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zweiten Harmonischen von 150 fs bei niedrigen Intensitdten von 30 GW - cm™2,

die auf 180 fs bei maximaler Konversionseffizienz (I, = 160 GW - cm™2) ansteigt
und bei maximaler Fundamentalenintensitit (300 GW -cm™2) einen Wert von
220 fs erreicht. Dieses Resultat ist nicht ganz im Einklang mit Rechnungen und
Messungen anderer Gruppen [28, 29]. Eine mogliche Erklarung ist, dal die An-
nahme einer konstanten Impulsform und Dauer der Fundamentalen mit wachsen-
der Intensitéit nicht mehr zutrifft. Beispielsweise konnten bei hohen Intensitéten
nichtlineare Effekte wéhrend der Propagation durch den Kristall (z.B. Selbst-
phasenmodulation) zu einer Anderung der Impulsform fithren, was in den Rech-
nungen nicht beriicksichtigt wurde. Es ergibt sich daraus die Notwendigkeit, den
Fundamentalimpuls nach dem Prozefl der Frequenzverdopplung zeitlich zu cha-
rakterisieren, um diesen Punkt ndher zu untersuchen. Dies gestaltete sich jedoch
schwierig und war in der verfiiggbaren Mef3zeit nicht moglich. Die dargestellten Er-
gebnisse konnen jedoch in jedem Fall als eine Abschitzung nach oben angesehen
werden.

Erste Messungen zur Bestimmung des Kontrastverhéltnisses zwischen Vor-
und Hauptimpuls in der zweiten Harmonischen wurden durchgefiihrt. Dafiir wur-
de zusétzlich ein Vorimpuls in der Fundamentalen erzeugt, der 2 % der Hauptim-
pulsintensitit (300 GW -cm™2) besaB. In der SHG konnte das Kontrastverhiilt-
nis auf 0,9 % verringert werden, was allerdings nicht dem erhofften Wert von
0,04 % entsprach. Eine mogliche Erklarung ist die starke Sattigung des SHG-
Hauptimpulses bei hohen Intensitdten. Es ist anzunehmen, dafl sich der Kon-
trast bei der Anwendung von Fundamentalenintensitdten im ungeséttigten Be-
reich (< 100 GW - cm™2) deutlich verbessert.

Im Rahmen der vorliegenden Diplomarbeit wurde der Titan-Saphir-Laserim-
puls mit einer Energie von nahezu 160 mJ und einer Dauer von 90 fs mit Hilfe
eines 2 mm dicken KDP-Kristalles frequenzverdoppelt. Die Energie der zweiten
Harmonischen betrug 60 mJ und ihre Impulsdauer lag bei 220 fs. Das Kontrast-
verhéltnis konnte verdoppelt werden.

Fiir zukiinftige Anwendungen der SHG gibt es einige M6glichkeiten der Ver-

besserung, auf die hier noch kurz eingegangen werden soll.
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Die Konversionseffizienz ist deutlich verbesserungsfihig. So sollte die Séatti-
gung der Konversionseffizienz bei der Verwendung transformationslimitierter Fun-
damentalenimpulse deutlich spéter einsetzen [28]. In den durchgefiihrten Messun-
gen betrug die Impulsdauer der Fundamentalen 91 fs, was nicht dem bestmdogli-
chen Wert von 60 fs entspricht. Der Laserimpuls war also phasenmoduliert, was
den Prozel der Riickumwandlung der zweiten Harmonischen begiinstigt und zu
Ungunsten der Umwandlung ausfillt. Eine Moglichkeit, diese Phasenmodulatio-
nen auszugleichen, bietet der Einsatz eines Impulsformers [30].

Desweiteren bietet ein diinnerer Kristall (1-1,5 mm) Vorteile gegeniiber
dem 2 mm-Kristall. In diesem Fall tritt die Séttigung erst bei hoheren Inten-
sitdten auf. AuBerdem fithrt die Gruppengeschwindigkeitsfehlanpassung zu einer
kleineren Impulsverléngerung, und das Spektrum der zweiten Harmonischen wird
aufgrund einer breiteren Akzeptanzfunktion des Kristalles weniger stark einge-
engt.

Die vertiefte Untersuchung des Kontrastverhéltnisses zwischen Vor- und
Hauptimpulsen in der zweiten Harmonischen bedarf weiterer Messungen, fiir
die im Rahmen dieser Arbeit nicht genug Zeit war. Dabei besteht die Moglich-
keit, die Glasplatte, welche die Impulse zur Kreuzkorrelation auskoppelt, durch
einen Aluminiumspiegel zu ersetzen. Dann ist das Korrelationssignal der beiden
Hauptimpulse zwar geséttigt, die Korrelationsspitzen mit Beteiligung der Vor-
bzw. Nachimpulse werden jedoch deutlich mebar, die Dynamik des Korrelators
wird also verbessert.

Ein wichtiger Punkt ist die Bestimmung der Dauer des Fundamentalimpul-
ses nach der Frequenzverdopplung. Dafiir kénnte man einen einfachen SHG-
Autokorrelator verwenden. Eine raffinierte Moglichkeit bietet der Kreuzkorrelator
selbst.

Abbildung 5.1 gibt einen Ausblick, wie dieser Aufbau aussehen kann. In
dem Kreuzkorrelator miiiten die dielektrischen Spiegel im Strahlweg der zwei-
ten Harmonischen durch Aluminiumspiegel ersetzt werden. Dadurch kann der
vom Strahlteiler transmittierte 800 nm-Impuls nicht nur mit dem 400 nm-Impuls

aus dem zweiten Korrelatorarm, sondern auch mit dem darin mitlaufenden roten
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Abb. 5.1: Schematischer Aufbau zur Verwendung des Kreuzkorrelators als SHG-
Autokorrelator zur Charakterisierung der Fundamentalen nach der Frequenzver-
dopplung.

Impuls im BBO-Kristall iiberlagert werden. Der Kreuzkorrelator konnte somit
auch zur MultischuB-SHG-Autokorrelation der Fundamentalen verwendet wer-
den, wenn der BBO-Kristall derart verdreht wiirde, daf§ die Phasenanpassung fiir
nicht kolineare SHG erfiillt wére (29,3 Grad).

Gelédnge es, den Fundamentalimpuls nach der Frequenzverdopplung im grofien
Kristall zu separieren (z.B. durch HR-Spiegel fiir 800 nm), so kénnte der Kreuz-
korrelator auch als THG-Autokorrelator fiir den Fundamentalimpuls arbeiten.
Es miifite lediglich ein diinner BBO-Kristall (< 100 um) vor dem Strahlteiler des
Korrelators eingebaut werden. Die THG-Autokorrelationsmessungen hinter dem
regenerativen Verstérker (Abschnitt 4.1.4) haben gezeigt, dafl dies funktioniert.

Bevor die zweite Harmonische in Experimenten zum Einsatz kommen kann,
mufl noch ihre Fokussierbarkeit iiberpriift werden, die stark von der Qualitéit
des Kristalles abhéingt. Diese Messung konnte im Rahmen der Messungen nicht

durchgefiihrt werden und steht demnach noch aus.



Kapitel 6

Zusammenfassung

Das Ziel der Diplomarbeit war die Frequenzverdopplung des 100 fs-TW-Titan-
Saphir-Laserimpulses am Jenaer Terawatt-Lasersystem des Instituts fiir Optik
und Quantenelektronik zur Verbesserung des Kontrastverhéltnisses sowie die
Charakterisierung der zweiten Harmonischen.

Die Konversionseffizienz wurde fiir Fundamentalenintensitdten bis zu
300 GW -cm~2 gemessen, was einer Energie von 160 mJ hinter dem Vakuum-
kompressor entsprach. Das Maximum von 36 % wurde bei einer Fundamentalen-
intensitéit von 160 GW -ecm~2 erreicht. Die hochste SHG-Energie betrug 60 m.J.

Fiir die Bestimmung der SHG-Impulsdauer wurde ein Kreuzkorrelator entwor-
fen und aufgebaut, der im Verlauf der Arbeit zusammen mit dem Verdopplerkri-
stall (KDP) in das Jenaer Lasersystem hinter dem Vakuumkompressor integriert
wurde. Es konnten Korrelationen aufgenommen werden, aus denen die Impuls-
dauer und das Kontrastverhéltnis der SHG bestimmt wurden. Bei Anwendung der
maximalen Fundamentalenenergie betrug die Impulsdauer der SHG 220 fs, wor-
aus eine Spitzenleistung von 0,26 TW resultiert. Das Kontrastverhéltnis konnte
fiir diesen Fall nur verdoppelt werden.

Abschlieflend ist zu sagen, daf} die zweite Harmonische eine Moglichkeit bietet,
das Kontrastverhéltnis zu verbessern. Um dies optimal umzusetzen, darf jedoch
nicht im stark gesittigten Bereich > 100 GW - cm ™2 gearbeitet werden, was sich
wiederum zu Ungunsten der SHG-Energie auswirkt. Fiir jede spezielle Anwen-

dung miissen demnach die optimalen Parameter eingestellt werden.
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