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Kapitel
Einleitung

Das praktisch genutzte Spektrum elektromagnetischer Wellen reicht von den Gam-
mastrahlen mit Wellenldngen im Pikometerbereich bis hin zu den Radiowellen mit
Wellenldngen, die mehrere tausend Kilometer erreichen kénnen. Viele Spektralbe-
reiche sind direkt mit Prozessen innerhalb der uns umgebenden Atome, Molekiile
und Kérper verkniipft: Gammastrahlen entstehen beim Ubergang zwischen den Ener-
giezustinden von Atomkernen, Rontgenstrahlung bis Infrarotwellen bei Zustands-
tibergdngen innerhalb der Elektronenhtiille von Atomen, mittel- und ferninfrarote
Wellen entsprechen Molekiilschwingungen und Mikro- bzw. Radiowellen werden
durch Molekiilrotationen hervorgerufen. Hierbei sind die Beziehungen wechselseitig,
das heifit, wenn eine Quelle fiir die entsprechende Strahlung verfiigbar ist, kann auch
die entsprechende Reaktion des Materials gezielt angeregt werden.

Ein spektroskopisch interessanter Bereich ist der ferninfrarote, im folgenden Terahertz-
Bereich genannt, welcher oft mit Frequenzen zwischen 0,1 THz und 10 THz be-
ziehungsweise Wellenldngen von 3 mm bis 30 pm definiert wird. Anhand von
Transmissions- oder Absorptionsspektren lassen sich dort Sprengstoffe [1], Drogen
[2], DNA [3] und sogar ganze biologische Zellen [4] identifizieren. Um Resonanzen in
Gasen aufzuldsen, werden Dauerstrich-THz-Quellen mit Linienbreiten von wenigen
MHz benétigt [5, 6]. Fiir astronomische Beobachtungen im THz-Bereich, welche unter
anderem wichtige Informationen iiber die Materialzusammensetzung galaktischer
Objekte liefern [7], sind leistungstarke und schmalbandige THz-Lokaloszillatoren
notig [8].

Die Erzeugung kohédrenter Strahlung im THz-Bereich ist noch immer eine Herausfor-
derung, und es gibt keine kontinuierlich emittierende Quelle, die eine weite Durch-
stimmbarkeit mit hoher Leistung, schmaler Linienbreite und einem guten Strahlprofil
vereint. THz-Wellen kénnen mit optisch gepumpten Molekiil-Lasern [9] erzeugt wer-
den, allerdings sind diese Laser nicht durchstimmbar. Quantenkaskadenlaser kénnen
bis zu 100 GHz durchstimmbare [10] THz-Wellen mit Leistungen im Milliwattbe-
reich [11] erzeugen, allerdings weisen sie ein sehr schlechtes Strahlprofil auf [12] und
miissen meist kryogen gekiihlt werden. Ahnliche Eigenschaften gelten fiir komplett
elektronische Frequenzmultiplikator-Ketten, bei denen die Ausgangsleistung fiir Fre-
quenzen oberhalb 1 THz aber nur im pW-Bereich liegt [13], weshalb sie hauptsédchlich
bis zu einigen 100 GHz Verwendung finden.

Zu den durchstimmbaren THz-Quellen zidhlen Freie-Elektronen-Laser [14]. Diese
sind jedoch hallenfiillende Aufbauten und emittieren unter den Strahlenschutz fal-
lende Sekundérstrahlung. Die am weitesten verbreitete Quelle fiir durchstimmbare
Dauerstrich-THz-Wellen basiert auf Photomischung: Hier wird ein photoleitender
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EINLEITUNG

Schalter mit der Schwebung zweier infraroter Laser angesteuert und mit dem geschal-
teten Strom eine Antenne gespeist, welche die THz-Welle mit der Differenzfrequenz
der beiden Infrarotlaser abstrahlt. Die Linienbreite ist nicht grofer als die der ver-
wendeten Laser, und um 1 THz sind Leistungen im pW-Bereich méglich [15] - zu
hoheren Frequenzen fillt die erreichbare Leistung aufgrund der RC-Zeitkonstante
des Photoschalters und der endlichen Lebensdauer der Leitungselektronen im Photo-
schalter typischerweise mit tiber 10 dB pro Oktave ab [16]. In den letzten 15 Jahren
konnte die Ausgangsleistung der Photomischer oberhalb von 1 THz bedingt durch
die prinzipiellen Beschrankungen der elektronischen Erzeugung nicht signifikant
erhoht werden [8, 15].

Eine Lichtquelle, welche keinen elektronischen Beschrankungen unterliegt, ist der
optisch parametrische Oszillator (OPO) [17], welcher bereits 1965 von GIORDMAINE
et al. experimentell realisiert wurde [18]. Ein OPO basiert auf nichtlinear-optischer
Frequenzmischung und konvertiert die Photonen eines Pumplasers zu lingerwelli-
gem Signal- und Idlerlicht. Die Durchstimmbarkeit unterliegt keinen prinzipiellen
Grenzen, standardmaflig werden beugungsbegrenzte Strahlqualitdten erreicht, und
die Linienbreite der erzeugten Wellen kann wenige kHz betragen [19]. Aus diesen
Griinden haben sich optisch parametrische Oszillatoren vor allem als Spektrosko-
piequelle im infraroten Spektralbereich durchgesetzt [20, 21], wo die benétigten
optisch-nichtlinearen Materialien eine hohe Transparenz aufweisen.

Da ihre Durchstimmbarkeit nicht fundamental begrenzt ist, konnen OPOs auch
im THz-Bereich eingesetzt werden. Im gepulsten Regime wurden parametrische
Oszillatoren basierend auf Lithiumniobat [22] und in Kombination mit einer nichtli-
nearen Differenzfrequenzmischung in Galliumarsenid [23] demonstriert. SowaDE et
al. haben 2009 einen Dauerstrich-parametrischen Oszillator mit einer Leistung von
mehreren ntW bei Frequenzen tiber 1 THz gezeigt [24]. Dabei diente die Signalwelle
eines mittelinfraroten parametrischen Oszillators als Pumpwelle fiir eine sekundére
parametrische Oszillation mit der Idlerwelle im THz-Bereich. Da sich die beiden
parametrischen Prozesse einen Kristall und einen Resonator teilen, ist der Durch-
stimmbereich der THz-Welle allerdings auf 1,3 THz bis 1,7 THz begrenzt.

In der vorliegenden Arbeit werden kontinuierlich emittierende parametrische Oszilla-
toren auf ihre Eignung als weit durchstimmbare Quellen fiir die THz-Spektroskopie
untersucht. Dabei kommen zwei verschiedene Konzepte zum Einsatz, welche mit-
einander verglichen werden: Direkte Erzeugung als Idlerwelle eines parametri-
schen Oszillators ("THz-OPO") sowie Erzeugung mit Differenzfrequenzmischung der
Signal- und Idlerwelle eines optisch parametrischen OPOs (,,THz-DFG” fiir englisch
Difference Frequency Generation).

Bisher wurde zur nichtlinear-optischen Erzeugung von Dauerstrich-THz-Wellen meist
Lithiumniobat eingesetzt, welches einen sehr grofien nichtlinearen Koeffizienten
aber auch hohe Absorption im THz-Bereich besitzt. Der in der vorliegenden Arbeit
vorgestellte THz-OPO basiert ebenfalls auf diesem Material, allerdings wird die
beim Konzept von SowaDk et al. [24] nétige Kaskadierung zweier parametrischer
Oszillationen vermieden, indem der festfrequente Pumplaser resonant {iberhdht wird,
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FiNLEITUNG

um so die hohe Pumpschwelle zu iiberschreiten. Zundchst werden Durchstimmbarkeit
und Ausgangsleistung sowie Strahlqualitdt und Polarisation der erzeugten THz-Welle
untersucht. Aufierdem werden die prinzipiellen Grenzen dieses Konzepts, welche
durch das Uberschreiten der Pumpschwelle gegeben sind, diskutiert.

Ein weiteres, fiir die nichtlineare Optik im THz-Bereich vielversprechendes Material
ist Galliumarsenid, welches im Vergleich zu Lithiumniobat einen etwas niedrigeren
nichtlinearen Koeffizienten, aber auch eine viel geringere Absorption aufweist. Im
Jahr 2001 haben Evres et al. ein epitaktisches Verfahren veroffentlicht [25], welches
die Herstellung von periodisch orientiertem Galliumarsenid mit Abmessungen und
optischen Qualitdten erlaubt, wie sie fiir die nichtlineare Optik mit kontinuierlichen
Wellen benétigt werden. ScHaAR et al. konnten basierend auf diesem Material die
gepulste Erzeugung von THz-Wellen um 2,8 THz mit Durchschnittsleistungen um
1 mW nachweisen [23]. In der vorliegenden Arbeit wird erstmals die Erzeugung von
Dauerstrich-THz-Wellen auf Basis von Galliumarsenid untersucht. Dazu werden zwei
infrarote Wellen mit einem Frequenzabstand im THz-Bereich in Galliumarsenid zur
eigentlichen THz-Welle gemischt. Diese THz-Differenzfrequenzmischung hat keine
Pumpschwelle, und die Durchstimmbarkeit sowie Ausgangsleistung sind hauptséach-
lich von den beiden einlaufenden infraroten Wellen abhédngig. Die infraroten Wellen
sind in der vorliegenden Arbeit die Signal- und Idlerwelle eines doppelresonanten,
optisch-parametrischer Oszillators, welcher nahe am Degenerationspunkt betrieben
wird. Dieses Konzept wird hinsichtlich Ausgangsleistung, Durchstimmbarkeit und
Strahleigenschaften mit dem Lithiumniobat-basierten THz-OPO sowie anderen
bereits bekannten Quellen fiir Dauerstrich-THz-Wellen verglichen.
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Kapitel
Grundlagen

Ziel der vorliegenden Arbeit ist es, mit nichtlinear-optischen Prozessen ferninfra-
rote Wellen zu erzeugen. Dafiir kommen optisch-parametrische Oszillatoren zum
Einsatz, welche die Terahertzwellen entweder direkt oder tiber eine nachfolgende
Differenzfrequenzmischung der generierten Signal- und Idlerwelle erzeugen. In die-
sem Kapitel werden die Grundlagen der optisch-parametrischen Verstirkung und
Oszillation behandelt. Auflerdem werden in den Kristallen auftretende thermische
Effekte quantitativ analysiert.

2.1 Optisch-Parametrische Verstirkung

Die Ausbreitung einer elektrischen Welle mit der Feldamplitude £ fiihrt in einem
dielektrischen Medium zu einer Schwingungsanregung der Elektronen, welche wie-
derum als Quelle fiir eine neu emittierte Welle wirkt. Die Antwort des Materials auf
die einfallende Welle wird allgemein durch die elektrische Polarisierung P beschrie-
ben:

P=c (XVE+xPE>+xWE* + ). (2.1)

Hierbei ist ) die Vakuumpermittivitdt und x der elektrische Suszeptibilitdtstensor. Bei
grofien Feldstdrken £ miissen auch hohere Ordnungen der elektrischen Suszeptibilitat
berticksichtigt werden, weil die Polarisierung des Materials dem elektrischen Feld
nicht beliebig weit linear folgen kann. Da die Polarisation dann auch Produktterme in
hoherer Ordnung des Felds beinhaltet, kann P auch Frequenzkomponenten enthalten,
die in £ noch nicht vorhanden sind. Fiir die Frequenzkonversion in dieser Arbeit
ist ausschlieflich die nichtlineare Suszeptibilitat zweiter Ordnung x? relevant, und
Terme hoherer Ordnung konnen vernachléssigt werden:

P, = eoxPE? = 2de 2. (2.2)

Der nichtlineare Koeffizient d ist dabei die in der Praxis angegebene und oft tabellierte
Grofe fiir die optische Nichtlinearitdt zweiter Ordnung des Materials.

Nimmt man an, dass das elektrische Feld aus drei Frequenzkomponenten mit der
Beziehung

Vp = Vs + 1 (2-3)

5
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(GRUNDLAGEN

besteht (die Indizes stehen bereits fiir Pumpwelle (p), Signalwelle (s) und Idlerwelle
(1)), so konnen die Felder {iber die nichtlineare Polarisierung (Gleichung 2.2) kop-
peln, wobei die Bezeichnungen iiblicherweise so gewdhlt sind, dass die Pumpwelle
abgebaut wird und Signal- und Idlerwelle dabei verstarkt werden.

Verstarkung der Signalwelle

Im Folgenden werden nur noch ebene Wellen, welche sich kollinear entlang einer
Ausbreitungsrichtung bewegen, betrachtet. Aufierdem wird die Absorption der Si-
gnalwelle vernachlédssigt, da sie bei den verwendeten Kristallen deutlich kleiner als
die Verluste an den dielektrischen Beschichtungen ist.

Unter der Annahme einer nicht abgebauten Pumpwelle — was fiir den Grenzfall
einer starken Pumpwelle und schwachen Signalwelle gerechtfertigt ist — kann aus
den gekoppelten Wellengleichungen [26] folgende Beziehung fiir die Kleinsignalver-
stirkung G der Signalwelle beim Durchgang durch ein dielektrisches Medium in
Abhingigkeit von der zuriickgelegten Wegstrecke z hergeleitet werden [19]. Dabei
wird die Absorption von Pump- und Signalwelle vernachlassigt.

Gy(2) |€S(z)|2 1 cosh(gz) + 0 sinh(gz) 26_16”’ 1 (24)
s\%) = - o > s T '
&0)F T
mit g = 62 + VsVi ’gp‘Q
o 2mwgd
Vsi = Ng ;¢
0 4

Hierbei bezeichnen &;(z) die Feldstdrke der Signalwelle in Abhdngigkeit von der
Propagationsldnge » im Kristall, o; die Absorption der Idlerwelle, n; die Brechungs-
indizes des Materials fiir die Signal- und Idlerwelle und &, die Feldstiarke der Pump-
welle. Die Phasenfehlanpassung Ak kann als Abweichung von der Impulserhal-
tung verstanden werden und ist die Wellenvektorsumme aller beteiligten Wellen
Ak = |Ep — ks — ki, auf die im Abschnitt Quasiphasenanpassung (2.2) ndher einge-
gangen wird. Abbildung 2.1 zeigt die Signalverstarkung eines mit B, = 100 W bei
Ap = 1030 nm gepumpten Konversionsprozesses zu v; = 1,35 THz fiir verschiedene
Absorptionswerte der Idlerwelle in Abhdngigkeit von der Kristalllainge. Die Parameter
wurden bereits passend fiir die optisch parametrische Verstarkung in Lithiumnio-
bat gewdhlt. Bei vernachlédssigbarer Idlerabsorption erreicht die Verstarkung 25 %
tiir einen Kristall mit 25 mm Lénge. Bei einer Frequenz von 1,35 THz betragt der
reale Absorptionskoeffizient des in dieser Arbeit verwendeten 5% MgO-dotierten
Lithiumniobats etwa 40 cm™! [27], wodurch die Verstarkung auf 1 % absinkt.

6
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(GRUNDLAGEN

—_
[en)
o

Abbildung 2.1: Verstirkung der Signalwelle
fiir verschiedene Idlerabsorptionen unter Annah-
me perfekter Phasenanpassung fiir eine Idlerwel-
le von 1,35 THz. Die verwendeten Parameter
sind P, = 100 W, A\, = 1030 nm, Strahlradius
wo = 70 um und d = 100 pm/V. Fiir geringe
‘ Idlerabsorptionen wichst die Verstirkung quadra-
10 20 30 40 50  tisch mit der Kristalllinge, bei Idlerabsorptionen
Kristalllinge / mm iiber oy = 10 cm™! nur noch linear.

—_
[an)
—

Signalverstarkung / %
—_
)

—_
9
—_

(=]

Idlerleistung mit Absorption

Analog zum Signalfeld lédsst sich auch der Aufbau des Idlerfelds in Abhdngigkeit von
der Kristalllinge berechnen [19]. Mit der Randbedingung, dass die Idlerwelle nicht
zuriickgekoppelt wird, also am Kristallanfang kein Idlerfeld vorhanden ist (£;(0) = 0),
ergibt sich

&i(z) = i%gpgs*(()) Sinh(gz)ei%(Ak_%)z. (2.5)

Bei nicht verschwindender Idlerabsorption sattigt die Leistung der Idlerwelle nach
einer bestimmten Kristalllinge (siehe Abbildung 2.2): Bei einer Absorption von
a; = 100/ cm steigt die Idlerleistung nach einer Propagationsldnge von einem Millime-
ter nicht weiter an. Hierbei ist zu bertiicksichtigen, dass die nicht absorptiv geschwich-
te Signalwelle dennoch weiter verstarkt wird und auch die fiir die Idlerleistung
,inaktiven” Kristallteile zur Verstarkung der Signalwelle beitragen (siehe Abbildung
2.1). Der Zusammenhang zwischen Feld und Leistung einer ebenen Welle mit Strahlra-
dius wy ist dabei mit dem Brechungsindex n und der Lichtgeschwindigkeit c gegeben
durch

1
P = écneoﬁwg €]7. (2.6)

=107t
~
= Abbildung 2.2: Idlerleistungen fiir verschiede-
E10°%F o TS STER : ; ;
z & = 40/cm | ne Absorptionswerte o der Idlerwelle. Die ver-
k3 - ! al ~100 /cmf wendeten Parameter sind P, = Ps = 100 W,
810 o = 3 Ap = 1030 nm, v; = 1,35 THz, Strahlradius
= ‘ ] wo = 70 ym und d = 100 pm/V.

10_7 PP PP BT

10! 10° 10! 10?

Kristalllinge / mm
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(GRUNDLAGEN

2.2 Quasiphasenanpassung

Fiir eine grofie Verstarkung (siehe Gleichung 2.4) ist eine mdoglichst kleine Phasenfehl-
anpassung Ak notig, im Idealfall Ak = 0. Durch die Materialdispersion ist dies im
Allgemeinen nicht der Fall, und die durch die nichtlineare Konversion erzeugten Wel-
len tiberlagern sich mit einer Periodizitdt von 27/ Ak abwechselnd konstruktiv und
destruktiv mit den in den anderen Kristallteilen erzeugten Wellen, sodass im Mittel
keine Verstarkung stattfindet. Eine mogliche Losung dieses Problems ist die Quasi-
phasenanpassung [28] (englisch Quasi Phase Matching QPM). Bei diesem Verfahren
wird der nichtlineare Koeffizient des Kristalls periodisch mit der Periodenldnge A
invertiert (siehe Abbildung 2.3b). Der nun ortsabhédngige nichtlineare Koeffizient lasst
sich als Fourier-Reihe schreiben:

d(z) = > dpe®™m? (2.7)
: 2 :
mit d, = d— mitm==(1, 3,5, ...).
mm

Hierdurch wird auch die Phasenfehlanpassung abhdngig von der Ordnung m um
einen Term kj = 27wm /A erweitert:

Ak =ky — kg — ki — ky = 0. (2.8)
L L 1l
a) b)
&0
E Ak=0
é —_
% QPM p A A
——iA >,
Propagation z -d -

Abbildung 2.3: a) Leistung der Idlerwelle in Abhingigkeit von der Wegstrecke z im Kristall fiir
perfekte Phasenanpassung im Vergleich zur Quasiphasenanpassung. b) Schematischer Aufbau eines
Kristalls mit entlang der Wellenausbreitungsrichtung alternierendem nichtlinearen Koeffizienten.

Durch die Wahl der Polungsperiodenldnge A, mit welcher der nichtlineare Koeffizient
im Kristall invertiert wird, kann fiir eine beliebige Kombination von Pump-, Signal-
und Idlerwellenldnge vollstindige Phasenanpassung Ak = 0 erreicht werden.
Die Wellenzahlen k;; miissen entsprechend ihrer Ausbreitungsrichtung mit oder
entgegen der Pumpwelle mit einem Vorzeichen gewertet werden, und der Term
kx kann je nach Vorzeichen von m positiv oder negativ werden. Ein wechselndes
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Vorzeichen ist gleichbedeutend mit einer Richtungsumkehr des Gitters, welche
allerdings das gleiche reale Gitter darstellt. Der effektive nichtlineare Koeffizient
verringert sich bei Quasiphasenanpassung erster Ordnung (|m| = 1) auf deg = 2d/7
(siehe Abbildung 2.3a).

Abbildung 2.4 zeigt exemplarisch die Verstarkung eines 25 mm langen Lithiumniobat-
Kristalls, dessen nichtlinearer Koeffizient mit einer Periodenldnge von A = 31 pm
periodisch invertiert ist, was zu perfekter Phasenanpassung der parametrischen Kon-
version mit einer Idlerfrequenz von 1,35 THz fithrt. Wird die Absorption der Idlerwel-
le vernachléssigt, ergibt sich eine Halbwertsbreite der Verstarkung von 1,5 GHz. In
dem in dieser Arbeit verwendeten 5 % MgO-dotierten Lithiumniobat ist die Absorp-
tion bei 1,35 THz etwa 40 cm ™! [27], wodurch die Halbwertsbreite der Verstiarkung
auf 30 GHz ansteigt und die maximale Verstarkung im ungefdahr selben Mafs abfallt.

* 10% T T ! ] . .

- F ‘ ;=0 E Abbildung 2.4: Verstirkung der Signal-
&0 we i 1 welle  fiir  verschiedene  Idlerabsorptionen
Z 10° L ) w=40/cm 1 in einem 25 mm langen Lithiumniobat-
— g . . E . . . . .
Be 3 : L E Kristall. Der Kristall besitzt eine Quasi-
2i0-1b 748 I 2i=100/cm : ,

5107 : : 1 Phasenanpassungsstruktur mit der Perioden-
% 10-2 E—— — T~ = linge A = 31 um fiir eine Idlerfrequenz von
go 3 3 1,35 THz. Die verwendeten Parameter sind
$107%5 13 14 15 P = 100 W, A\, = 1030 nm, Strahlradius

wo = 70 ym und d = 100 pm/V.

Idlerfrequenz v; / THz

In dieser Arbeit kommen verschiedene Phasenanpassungsschemata zur Anwendung
(siehe Abbildung 2.5). Neben dem Phasenanpassungsschema fiir parametrische Ver-
starkung im nahen und mittleren Infrarot, bei dem alle beteiligten Wellenvektoren
in die gleiche Richtung zeigen, macht der hohe Brechungsindex in Lithiumniobat
tiir Wellen im THz-Bereich zwei weitere Prozesse moglich, die mit dem gleichen
QPM-Gittervektor phasenangepasst sind. Dies sind der THz-Vorwirtsprozess, bei
dem der Gittervektor entgegen der Laufrichtung der optischen Wellen gewertet wird

Ak = kp — ks — krny + ko, (2.9)

sowie der THz-Riickwirtsprozess, bei dem die erzeugte Idlerwelle gegenldufig zu
Pump- und Signallicht erzeugt wird, also an der Eintrittsfliche von Pump- und
Signalwelle den Kristall verlésst:

Ak = ky — ks + ki, — ka. (2.10)

Diese beiden Phasenanpassungsschemata sind die Grundlage fiir den in dieser Arbeit
untersuchten direkten THz-OPO. Beim doppelresonanten Infrarot-OPO, welcher die
Eingangswellen fiir die THz-Differenzfrequenzmischung des zweiten in dieser Arbeit
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untersuchten Konzepts liefert, zeigen alle beteiligten Vektoren in die gleiche Richtung
(siehe Gleichung 2.8).

k, > Standard-OPO-
I G Prozess Abbildung 2.5: Fiir die Arbeit relevante Pha-
k, k; A k, = k+k+k, senanpassungsschemata: Der Standard-Prozess
fiir infrarote OPQOs, bei dem Signal- und Id-

» THz-Vorwarts-

lerlicht in Richtung des Pumplichts propa-

p——p P
k, k === kro:ze;,erk._k gieren, der THz-Vorwirts-Prozess sowie der
oo THz-Riickwirts-Prozess, bei welchem die THz-
Idlerwelle gegenliufig zu Pump- und Signallicht

> THz-Riickwarts- c
p----p Prozess erzeugt wird.
: k= ke,

2.2.1 Parametrische Verstarkung in Lithiumniobat

In Lithiumniobat ist das Vorzeichen des nichtlinearen Koeffizienten mit der Ori-
entierung der ferroelektrischen Domaénen in Bezug auf die z-Achse des Kristalls
verkntipft. Durch eine periodische Domédneninversion, welche z. B. durch Anlegen
eines dufderen, elektrischen Feldes erreicht werden kann [29], alterniert auch das
Vorzeichen der nichtlinearen Koeffizienten und kann so zur Herstellung einer fiir
Quasiphasenanpassung geeigneten Strukturierung verwendet werden.

Der Absolutwert des nichtlinearen Koeffizienten ist abhéngig von der Polarisation
der beteiligten Wellen. Fiir diese Arbeit gibt es zwei relevante Polarisationskonfigura-
tionen von Pump-, Signal- und Idlerwelle (siehe Abbildung 2.6): Beim sogenannten
Typ-eee OPO (, e”fiir englisch extraordinary, aufierordentlich polarisiert) haben Pump-
, Signal- und Idlerwelle die gleiche Polarisation entlang der z-Achse des Kristalls. Die
Kopplung der drei Wellen vermittelt der nichtlineare Koeffizient d33 = 27 pmV~! [30]
des Materials, welcher in Lithiumniobat auch gleichzeitig der groéfite nichtlineare
Koeffizient ist. Bei der Typ-oeo (,,0”fiir englisch ordinary, ordentlich polarisiert) Pha-
senanpassung sind Pump- und Signalwelle ordentlich polarisiert, und die erzeugte
Idlerwelle ist aufSerordentlich polarisiert. Bei dieser Wechselwirkung kommt der
nichtlineare Koeffizient d3;, welcher etwa einen Faktor 5.7 kleiner als ds3 ist, zum
Tragen.

Abbildung 2.7a zeigt die parametrische Typ-eee-Verstarkung fiir einen bei der Pump-
wellenldnge A\, = 1030 nm gepumpten 2,5 cm langen Lithiumniobat-Kristall. Um
den Degenerationspunkt bei 2060 nm steigt die Verstarkungsbandbreite stark auf bis
zu 300 nm bzw. 20 THz an. Durch diese Eigenschaft kann der Typ-eee-OPO nicht
ohne zusétzliche frequenzfilternde Elemente nahe am Degenerationspunkt, d. h. mit
Differenzfrequenzen zwischen Signal- und Idlerwelle kleiner als 20 THz, determi-
nistisch betrieben werden und eignet sich nicht als Quelle fiir eine nachfolgende
Differenzfrequenzmischung in den ferninfraroten Spektralbereich. Je weiter die para-
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b) Typ-oeo

X
\ =
SR
/) v v
Abbildung 2.6: Modglichkeiten der Quasiphasenanpassung in Lithiumniobat: Typ-eee-
Phasenanpassung, bei der alle beteiligten Wellen aufSerordentlich polarisiert sind (a) und
Typ-oeo-Phasenanpassung, bei der die Pumpwelle ordentlich und Signal- und Idlerwelle gekreuzt

polarisiert sind (b). Die Ausbreitungsrichtung der Idlerwelle kann, wenn sie im THz-Bereich liegt,
auch der Pumpuwelle entgegengerichtet sein (siehe Abbildung 2.5).

metrische Oszillation vom Entartungspunkt der Signal- und Idlerwelle entfernt ist,
desto geringer ist die Bandbreite der parametrischen Oszillation. Fiir Idlerwellen im
THz-Bereich betrédgt sie nur noch einige GHz (siehe Abbildung 2.4). In dieser Arbeit
wird ein Typ-eee-OPO daher zur direkten Erzeugung von THz-Wellen eingesetzt
(siehe Kapitel 3).

Der Typ-0eo-OPO hat am Entartungspunkt bei den gleichen Kristallparametern eine
Verstarkungsbreite von etwa 2 nm bzw. 150 GHz und lasst sich ohne Verbreiterungsef-
fekte tiber den Degenerationspunkt von Signal- und Idlerwelle durchstimmen (siehe
Abbildung 2.7b). Es lassen sich beliebig kleine Differenzfrequenzen zwischen Signal-
und Idlerwelle einstellen, wobei die sich einstellende Differenzfrequenz noch um
die Verstarkungsbreite des parametrischen Prozesses variieren kann. Dieser OPO-
Typ wird daher als Quelle fiir eine nachfolgende Differenzfrequenzmischung zur
Erzeugung von THz-Wellen eingesetzt (siehe Kapitel 4).

T T 25 ! ! ! !
Y N . 253
g o~
N Il
~<

P It N

1,56 &
30,0 302 304 306 308 31,0

7

i i i i
12,5 13,0 13,5 14,0 14,5
A/ pm A/ pm

Abbildung 2.7: Parametrische Verstirkung von Lithiumniobat in Abhdngigkeit von der Wellenlinge \
und QPM-Periodenlinge A eines Typ-eee-OPO (a) und eines Typ-oeo-OPO (b). Die Berechnung wurde
fiir eine Pumpwellenlinge A, = 1030 nm, Temperatur T = 100 °C und Kristalllinge L = 2,5 cm
ausgefiihrt.
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2.2.2 Differenzfrequenzmischung in Galliumarsenid

Bei der Differenzfrequenzmischung wird in einem optisch-nichtlinearen Medium
aus zwei einlaufenden Wellen mit Frequenzen v > 1; eine Welle mit der Frequenz
vth, = Vs — 15 erzeugt. Formell ist dies analog zur parametrischen Verstarkung der
Signalwelle mit der Frequenz v; mit Hilfe der Pumpwelle der Frequenz v, wobei
die Idlerwelle mit der Frequenz vy, generiert wird. Es gelten die in Abschnitt 2.1
hergeleiteten Gleichungen, wobei Pump- und Signalwelle den beiden einlaufenden
Wellen entsprechen und die Idlerwelle der erzeugten Welle mit der Differenzfrequenz
aus Pump- und Signalwellenfrequenzen entspricht.

In dieser Arbeit wird Galliumarsenid zur Differenzfrequenzmischung eingesetzt. Gal-
liumarsenid gehort zur kubischen Symmetriegruppe 43m und besitzt ausschlieBlich
den nichtlinearen Koeffizienten d;4 = dos = d3s = dy4 [31]. Sind Signal- und Idlerwelle
entlang der [110]- bzw. [001]-Kristallrichtung polarisiert, dann ist die im Kristall er-
zeugte Differenzfrequenzwelle entlang der [110]-Achse des Kristalls polarisiert (siehe
Abbildung 2.8a) und der nichtlineare Koeffizient betrdgt d;4 = 46 pmV~" [32]. Um
auch Kiristalle einzusetzen, welche ldnger als die Kohédrenzldnge des Konversionspro-
zesses sind, muss der Galliumarsenidkristall ebenfalls mit einer Strukturierung zur
Quasiphasenanpassung versehen werden (siehe Abschnitt 2.2). Galliumarsenid ist
nicht ferroelektrisch, sodass die Kristallstruktur nicht durch ein von aufien angelegtes
Feld invertiert werden kann. Eine Inversion des nichtlinearen Koeffizienten kann zum
Beispiel durch Drehung des Kristalls um 90 ° um die [001]-Achse erreicht werden (sie-
he Abbildung 2.8b). Periodisch invertierte Strukturen kénnen durch Wafer-Bonding
[33] hergestellt oder direkt in einem epitaktischen Verfahren gewachsen werden. Die
in dieser Arbeit verwendeten Proben wurden mit einer Kombination aus Molekular-
strahlepitaxie und Hydridgasphasenepitaxie [25] periodisch strukturiert gewachsen
und stammen von der Firma BAE Systems.

a) GaAs-Wafer b) QPM-GaAs
[001]

Abbildung 2.8: Differenzfrequenzmischung in einem GaAs-Wafer (a) sowie in periodisch orien-
tiertem GaAs (b): Signal- und Idlerwelle sind orthogonal und entlang der [110] beziehungsweise
[001]-Kristallrichtung des GaAs polarisiert. Die erzeugte THz-Differenzwelle ist dann entlang der
[110]-Richtung polarisiert.
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a) einfachresonanter OPO b) doppelresonanter OPO

1‘)(L) \\"-—
L)

Abbildung 2.9: Riickkopplung der verstirkten Signalwelle an den Kristallanfang, um optisch para-
metrische Oszillation zu erreichen (a). Die Verluste auf dem Weg zum Kristallanfang (hauptsdchlich
Reflexionsverluste an den verwendeten Spiegeln) sind mit V' gekennzeichnet. Beim doppelresonan-
ten OPO werden sowohl Signal- als auch Idlerwelle mit Verlusten Vg beziehungsweise Vi an den
Kristallanfang zuriickgekoppelt (b).

2.3 Optisch-Parametrische Oszillation

Wird die Signalwelle iiber einen Resonator an den Kristallanfang zuriickgekoppelt
(siehe Abbildung 2.9a), so wird das Signallicht bei jedem Kristalldurchlauf erneut
verstirkt. Ubersteigt die im Kristall erzeugte Verstirkung die bei der Riickkopplung
tiber Spiegel entstehenden Verluste, kann sich aus dem Rauschen ein Signal- und
Idlerwellenpaar aufbauen - man spricht von optisch-parametrischer Oszillation. Die
resonatorinterne Leistung der Signalwelle kann dabei ein Vielfaches der Pumpleis-
tung erreichen. Wird neben der Signalwelle auch die Idlerwelle an den Kristallanfang
zuriickgekoppelt, spricht man vom doppelresonanten optisch-parametrischen Oszil-
lator (siehe Abbildung 2.9b).

Den Wert der Pumpleistung, bei dem die Verstarkung G der Signalwelle beim Kris-
talldurchgang die Verluste V; ausgleicht, nennt man Pumpschwelle P5". Fiir den
signalresonanten OPO ergibt sich:

Vs
1=V

Gs(L, Py™) = ~ V fiir V, < 1. (2.11)
Durch Einsetzen von Gleichung 2.4 in 2.11 wird der Schwellwert der Pumpleistung
numerisch ermittelt, da die Gleichung nicht analytisch nach &, aufgelost werden kann.
Abbildung 2.10 zeigt exemplarisch die Pumpschwelle fiir einen bei A, = 1030 nm
gepumpten einfachresonanten optisch-parametrischen Oszillator mit der Idlerwelle
bei vy, = 1,35 THz (sonstige Parameter siehe Abbildungstext). Die Absorption bei
der Frequenz 1,35 THz betrdgt in Lithiumniobat etwa o; = 40 cm™! [27], was eine
Pumpschwelle von P5"(1030 nm — 1,35 THz) ~ 100 W bedingt.

Ist der Resonator auch fiir die Idlerwelle resonant, ldsst sich zeigen, dass die
Pumpschwelle Pi" | des doppelresonanten OPOs fiir kleine Verluste V; der Idler-
welle in folgender Relation zur Pumpschwelle des einfachresonanten Oszillators

(Gleichung 2.11) steht [17, 34]:

13

Dieses Werk ist copyrightgeschiitzt und darf in keiner Form vervielfaltigt werden noch an Dritte weitergegeben werden.
Es gilt nur fir den persénlichen Gebrauch.



(GRUNDLAGEN

3 vt
= 10 : : ' Abbildung 2.10: Pumpschwelle fiir einen si-
~ / gnalresonanten parametrischen Oszillator in Ab-
9. 10 hingigkeit von der Kristallabsorption fiir die
% nicht resonante Idlerwelle. Die verwendeten Pa-
S| 10! rameter sind: A\, = 1030 nm, v; = 1,35 THz,
E Strahlradius wy = 70 ym und deg = 100 pm/V,
95} ‘ ‘ ‘ L = 25 mm, Resonatorverluste V. =1 %. In
10;J 071' ' 160 = 161 = 1(')2 gelb ist der Absorptionswert fiir die Idlerwelle in
. 1 Lithiumniobat (o = 40 cm™1) eingezeichnet.
Absorption a; / cm
Brsopd = PS“‘%. (2.12)

Abbildung 2.11 zeigt die Pumpschwelle eines doppelresonanten parametrischen
Oszillators, wobei die Verluste der Signal- und Idlerwelle als identisch angenommen
wurden. Die Berechnung wurde fiir einen 25 mm langen Lithiumniobat-Kristall bei
einer Pumpwelle von 1030 nm am Entartungspunkt vorgenommen, wie er spiter
bei der THz-Differenzfrequenzmischung eingesetzt wird. Als effektiver nichtlinearer
Koeffizient wurde d* = 3 pmV~! angenommen, was der in dieser Arbeit verwendeten
Typ-oeo-Konfiguration mit orthogonalen Polarisationen von Signal- und Idlerwelle
entspricht. Fiir typische Umlaufverluste V; = V; = 1 % ergibt sich eine minimale
Pumpschwelle von P | ~ 0,3 W, die mit iiblichen Lasern problemlos iiberwunden
werden kann.

> 10% g T
= 10" Abbildung 2.11: Pumpschwelle fiir einen dop-
o & 100 | pelresonanten parametrischen Oszillator in Ab-
w7’ F hingigkeit von den als gleich angenommenen
2 101 Signal- und Idlerverlusten Vg und V; beim Re-
Qg) 10-2 sonatorumlauf. Die verwendeten Parameter sind:
5 ; | : Ap = 1030 nm, \s = A = 2060 nm, Strahlradi-
10_i0—1 _ 1(')0 —_ ""1'01 us wo = 90 um, deg = 3 pm/V und L = 25 mm.

Verlust Vs = V; / %

2.4 Resonante Leistungsiiberh6hung eines Lasers

Trifft eine Laserwelle rdumlich modenangepasst auf einen Resonator, welcher aus
hochreflektiven Spiegeln aufgebaut ist, so wird zundchst der grofite Teil des Lichts am
Einkoppelspiegel KS (siehe Abbildung 2.12) reflektiert. Betrachtet man nun zusitzlich
die Resonanzeigenschaften des Resonators, ergeben sich folgende Abhdngigkeiten
tir die reflektierte Leistung P’ und die resonatorinterne Leistung Pres [35]:
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1— Rk
e = R V) 2/l — Vo2l — ) ) o
pr _ p Bt (V) -2/ Rl— Vieosonlv —m)f) (2.14)
p 1+ Rk(1—=V)—=2y/Rk(1—=V)cos(2m(v — Vo)%)

Abbildung 2.12: Schematischer Aufbau eines
Resonators aus vier Spiegeln (Hohlspiegel HS,
Planspiegel PS, Koppelspiegel KS) zur Uberho-
hung des Pumplasers: Pumpleistung P, reflek-
tierte Pumpleistung P}, resonatorinterne Leis-
tung Pres und nichtlinear-optischer Kristall K.
Die Linse L dient zur Anpassung der einlaufen-
den Welle an die Resonatormode.

Hierbei sind P, die resonatorexterne Pumpleistung, Rk die Reflektivitdt des Ein-
koppelspiegels, V' die sonstigen Verluste pro Resonatorumlauf (also Verluste durch
Transmission durch die anderen drei Resonatorspiegel, Verluste durch Reflexion
am Kristall sowie Absorptionsverluste), L die optische Resonatorldnge, v die Fre-
quenz des eingestrahlten Laserlichts, 1, eine Resonanzfrequenz des Resonators und ¢
die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum. Die erreichbare Leistungsiiberh6hung U ist
gegeben durch
. P, Res(y =V 0)

U= (2.15)

p

und die Koppeleffizienz n durch

Px(v =)
=1--2——— 21
U B, (2.16)
Die maximale Leistungstiberh6hung und Koppeleffizienz von n = 100 % wird erreicht,
wenn die Transmission des Einkopplers gleich den sonstigen Verlusten ist, also Rx =
V.

Eine weitere, direkt durch Messung zugangliche Grofie ist die Finesse F', welche
als Quotient aus dem freiem Spektralbereich /'SR und der Halbwertsbreite Apwm
definiert ist und fiir Gesamtverluste unter 10 % gendhert werden kann [35]:

p_ PSR w(Bk(l-V))™
Arwam 1 —/Rg(1—-V)

Durch Messung der Finesse lassen sich bei bekannter Reflektivitdt Rk des Einkopplers
die restlichen Verluste V' bestimmen und lédsst sich mit Hilfe der Gleichung 2.15 die

(2.17)
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resonatorinterne Leistung berechnen. Abbildung 2.13 zeigt exemplarisch den Verlauf
der reflektierten Pumpleistung sowie der resonatorinternen Leistung beim Verstim-
men des Pumplasers oder des Resonators. Mit einer Transmission des Einkopplers
von 1 % und sonstigen Verlusten von 0,5 % lassen sich so eine Finesse von F' = 417,
eine Koppeleffizienz von n = 89 % sowie eine Leistungsiiberhéhung von U = 178
erreichen.

1,0 T T
=
~ 0,5 F -
*Q%

0.0 ! . . Abbildung 2.13: Exemplarischer Verlauf der re-
z 5'0 | | ' ' ] flektierten Pumpleistung sowie der resonatorin-
~ 100 F ] ternen Leistung fiir folgende Parameter: P, =
g 50k ]l IWRk=99%V=05%L=04m.
R~

0 1 1
0,0 0,4 0,8
v9p—v / GHz

2.5 Thermische Effekte

Da in den in dieser Arbeit verwendeten Resonatoren hohe Leistungen von mehreren
100 W umlaufen, konnen auch kleine Restabsorptionen in den verwendeten nicht-
linearen Kristallen zu einer lokalen Erwdrmung des Kristallmaterials fiithren. Der
Einfluss dieser Erwdrmung auf den Resonator wird in diesem Abschnitt theoretisch
analysiert.

2.5.1 Thermische Linse

Trifft eine Welle mit Strahlradius w,, Gaussférmiger Intensitdtsverteilung in Abhan-
gigkeit vom Abstand r vom Strahlzentrum

_ 272

I(r) = Iye “3 (2.18)

und Gesamtleistung Py auf ein schwach absorbierendes Medium mit Warmeleit-
fahigkeit K, Lange L und Absorptionskoeffizient a so wird die Leistung Py

Py=(1—e ") Pges (2.19)

absorbiert. Das im thermischen Gleichgewicht entstehende transversale Temperatur-
profil ldsst sich in differentieller Form schreiben als [36, 37]

dT PH _2£2
ar. .« _ _ l—ed ). 22
o) = oK ( € ) (2.20)
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Durch Integration erhélt man die lokale Temperaturanderung AT'(r), wobei die
Temperatur am Kristallrand bei || = a auf den durch einen Ofen vorgegebenen Wert
Ty festgelegt wird, d. h. AT'(|r| = a) = 0:

AT(r) = / 2 (myar. (2.21)
Abbildung 2.14 zeigt das durch einen Gaussstrahl mit Strahlradius w, erzeugte trans-
versale thermische Profil in einem Kristall der Warmeleitfdhigkeit X, wenn auf der
Strecke L die Leistung Py absorbiert wird. Als Randbedingung wurde angenommen,
dass die Temperatur in einem Abstand von r = 10 x w, von der Strahlmitte durch
einen Ofen konstant gehalten wird.

1,0 ,
0,8 | Pu/(LK) /K /R\ . . S
Y06 -2§_>

Abbildung 2.14: Durch den Gaussstrahl mit
‘ Strahlradius wq (schattierter Bereich) erzeug-
~04F o T~ D tes Temperaturprofil fiir verschiedene Werte von
< ‘ ‘ Py /(K L). Die Temperatur wird in einer Entfer-
nung von a = 10 x wgo vom Strahlzentrum als
konstant angenommen.

Das Temperaturprofil erzeugt hauptséchlich tiber den thermo-optischen sowie den
photoelastischen Effekt eine Brechungsindexdnderung, sodass die einlaufende Welle
nach dem Kristalldurchgang mit einer rdumlich abhidngigen Phasendnderung ®(r)
beaufschlagt wird:

O(r) = Pio(r) + Ppe(r). (2.22)

Die durch die thermische Brechungsindexdnderung induzierte Phasendnderung lasst
sich mit der Wellenldnge A des Lichts tiber den thermo-optischen Koeffizienten dn/dT
des Materials berechnen:

Dyo(r) = ———AT(r). (2.23)

Auch der photoelastische Effekt fiihrt tiber die thermische Ausdehnung zu einer
optischen Wegldngendnderung, welche sich im Fall des kubischen GaAs mit dem
photoelastischen Koeffizienten p;; und dem linearen Ausdehnungskoeffizienten /3
abschitzen ldsst durch [31]

3 9
BT (1) ~ —%pllﬁTﬂAT(T). (2.24)
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Mit den Werten fiir GaAs ergibt sich bei Raumtemperatur und einer Wellenldnge von
A = 1 um ein Verhdltnis von

(I)to
GaA
(I)pea S

~ 14. (2.25)

Fiir die Berechnung der thermischen Linse in GaAs kann der photoelastische Effekt
daher vernachlassigt werden.

In Lithiumniobat fiihrt der photoelastische Effekt bei Ausbreitung entlang der x-Achse
zu einer Phasendnderung fiir die auflerordentlich polarisierte Welle von [31]

n? L2
(1) ~ — - (P + o1 B,) S AT(r). (2.26)

Hierbei sind 3, und 3, die linearen Ausdehnungskoeffizienten entlang der y- und
z-Achse. Mit den Werten fiir Lithiumniobat ergibt sich das Verhiltnis

(bto
LN
Pre

~ —25. (2.27)

Der photoelastische Effekt ist demnach gegeniiber dem thermo-optischen Effekt nicht
vernachldssigbar und wird bei den Rechnungen beriicksichtigt.

Um den Einfluss der thermischen Linse auf einen Gaussstrahl zu quantifizieren, wird
der zwischen dem Strahlzentrum und beim 1/e*-Radius wy induzierte Phasenunter-
schied als Stdrke der thermischen Linse eingefiihrt:

A® = B(0) — D(wp). (2.28)

Bei den in dieser Arbeit verwendeten Lasern und Resonatoren kann davon ausgegan-
gen werden, dass die transversale Feldverteilung ohne thermische Stérung durch die
Lacuerre-Gauss-Grundmode TEM [38] beschrieben wird. Die transversale Feld-
verteilung dieser Grundmode unter Berticksichtigung der thermisch induzierten
Phasenverschiebung ®(r) (siehe Gleichung 2.22) ist am Ort der Strahltaille gegeben
durch [38]

T id(r)

E(r)=E&e "o : (2.29)

Die Leistungskopplung K zwischen zwei Strahlen mit beliebiger Feldverteilung &,(r)
und &,(r) kann durch das Quadrat des zweidimensionalen Feldkopplungskoeffizien-
ten ¢, [38] beschrieben werden:

4 2

wO,awO,bSO,agO,b

K =l|ca)® = ' /000 EX(r)Ey(r)rdr (2.30)
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Abbildung 2.15 zeigt, wie die Leistungskopplung der thermisch verzerrten Grund-
mode 2.29 an die Lacuerre-Gauss-Moden TEM,, und TEM;, ("Doughnut-Mode")
von der Stdarke A® der thermischen Linse abhédngt. Die Kopplung an die Grundmode
fallt mit zunehmender Linsenstédrke ab, wobei die Kopplung an TEM;, ein Maximum
bei A® = 0,8 7 hat.

1,0 T T
08 F N\ S | — TEMgo |
fo : : TEM;g
E 061 N0 o T Abbildung  2.15:  Leistungskopplungs-
& 04 N S o Koeffizient K einer thermisch verzerrten
S o TN Gauss-Mode an die unverzerrten LAGUERRE-
02 R N T Gauss-Moden TEMoo und TEMy.

0,0 L i i i
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0

Linsenstiarke A® / 7t

2.5.2 Thermische Effekte im Uberhhungsresonator

Durch die hohe mégliche Leistung im Uberhthungsresonator fithren auch kleine
Restabsorptionen im nichtlinearen Kristall zu einer Erwdrmung AT und haben tiiber
den thermischen Ausdehnungskoeffizienten in Ausbreitungsrichtung 3, sowie die
Temperaturabhédngigkeit dn/dT des Brechungsindex eine Auswirkung auf die Reso-
nanzfrequenzen des Resonators [39]. Resonante Wellenldngen erfiillen die Bedingung

)\()N = LA + nLK
d
= LAO - EATLKO + (ng + %AT) (1 + €AT) LK(). (231)

Hierbei sind L, die Lange des Strahlwegs in Luft im Resonator und Ly die Kristall-
lange. Die mit 0 indizierten Grofien bezeichnen die jeweilige Lange bei AT = 0. Der
Brechungsindex des Kristallmaterials ist mit n bezeichnet, AT"ist die Erwdrmung des
Kristalls durch Absorption und N € N. Unter Vernachldssigung hoherer Ordnungen
in AT ergibt sich fiir die resonante Wellenldnge:

M(AT) = Ao (1 +aAT), (2.32)
. LKO dn
= -— —1 — . 2.
mit a T b ol ((no e+ dT) (2.33)

Legt man eine LorenTz-Linienform der Resonatormoden zu Grunde, ldsst sich im
thermischen Gleichgewicht der vom Kristall aufgenommenen und abgegebenen
Leistungen Q' ; und @), folgende Gleichung aufstellen (siehe auch Abbildung 2.17):
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! I
QAuf = QAb

P
1 R AT. (2.34)

4(N\p — N(AT))* AN"2 + 1

Hierbei ist R}, der thermische Widerstand zwischen dem geheizten Kristallvolumen
und seiner Umgebung, A\ die volle Halbwertsbreite der Resonatormoden, A, die
Wellenldnge des Pumplasers und Py die maximale Heizleistung, welche sich aus
Pumpleistung, Uberhéhung, Kristallabsorption o und Kristalllinge bestimmt:

Py=(1—e ") UP,. (2.35)

Gleichung 2.34 ist kubisch in AT und hat fiir jede Pumpwellenldnge ), bis zu drei
Losungen. Die fiir diese Arbeit relevante Losung ist die mit grofstem AT, weil es
sich dabei um den Zustand der thermischen Selbststabilisierung handelt [39]. In
diesem Zustand liegt die Pumpwellenldnge auf der kurzwelligen Flanke der Resonanz.
Wandert die Pumpwellenldnge durch eine externe Storung nidher an die Resonanz
heran, erhoht sich die resonatorinterne Leistung, der Kristall wird warmer und die
Resonanz entfernt sich weiter von der Pumpwelle, sodass die Storung kompensiert
wird und die resonatorinterne Leistung nahezu gleich bleibt (siehe Abbildung 2.17).
Eine Behandlung der weiteren Losungen findet sich in [39].

1,0 ' Abbildung 2.16: Durch Absorption im Kristall-
0,8 4 material verzerrte Resonatormoden fiir verschie-
- dene Werte von Py /Ry, in °C im Grenzfall eines
Z 06 \ i langsamen Scans des Lasers oder Resonators. Die
5= 04 i optische Resonatorlinge betrigt 40 cm, und es
02 \ befindet sich ein 2,5 cm langer Kristall mit Aus-
aln i dehnungskoeffizient 3, = 14,4 x 1076 K=! und

Pt/ Ry, = 00,1 2 , A .
0,0 H/Rin 0 0 03 dn/dt = 5,1 x 1075 K~ im Resonator. Dies
0,00 0,25 0,50 sind typische Werte fiir Lithiumniobat (siehe Ta-

vo—v / GHz belle 2.1).

Durch Einsetzen der Losung von Gleichung 2.34 in 2.32 erhélt man die aufgrund der
thermischen Effekte verschobene Resonanzfrequenz des Resonators und kann mit
Hilfe von Gleichung 2.14 die Modenstruktur simulieren, die sich bei einem langsamen
Scan des Resonators oder des Pumplasers - durch Verringerung der Resonatorldange
oder Erhohung der Laserwellenldnge - zeigt (siehe Abbildung 2.16). Nédhert sich die
Laserwellenldnge einer Resonanz, so steigt die resonatorinterne Leistung und fiihrt
zur Aufheizung des Kristalls. Dadurch ,schiebt” die Laserwellenldnge die Resonanz-
wellenldnge vor sich her, bis sich ein thermisches Gleichgewicht einstellt, welches
geringe Storungen von selbst ausgleichen kann. Die Verschiebung oder Verbreiterung
der Resonatormoden kann grofier als ein freier Spektralbereich werden, sodass die
Resonatormoden iiberlappen und bei jeder Resonatorldnge Licht in den Resonator

20

Dieses Werk ist copyrightgeschiitzt und darf in keiner Form vervielfaltigt werden noch an Dritte weitergegeben werden.
Es gilt nur fir den persénlichen Gebrauch.



GRUNDLAGEN

eingekoppelt ist. Diese thermische Selbststabilisierung wird ausgenutzt, um den
Resonator ohne aktive elektronische Schaltung auf den Pumplaser zu stabilisieren
[39].

e | Abbildung 2.17: Vom Kristall aufgenommene
& 08 I } Leistung Q’Auf in Abhingigkeit von der Verstim-
< 06 | J mung zwischen Pumplaser und Resonanzwellen-
_ 04 L ] linge des Resonators fiir Kristallerwirmungen
S AT = 0 und AT > 0. Durch Erwidrmung des
02 ‘ N - Kristalls wird die Resonanz zu héheren Wellen-
0,0 T i i i P— lingen verschoben und bei der gleichen Pump-

-3 -2 -1 0 1 2 3 wellenlinge weniger Licht eingekoppelt.
(Ap — Ao(AT))/AA

2.6 Materialien fiir nichtlinear-optische Erzeugung von
Terahertzwellen

Fiir die nichtlinear-optische Erzeugung von Dauerstrich-THz-Wellen geeignete Mate-
rialien miissen einen grofsen nichtlinearen Koeffizienten und eine geringe Absorption
der infraroten und THz-Wellen besitzen. Aufserdem ist die Moglichkeit zur Phasenan-
passung des Konversionsprozesses zum Beispiel iiber Quasiphasenanpassung von
essentieller Bedeutung. Unter den in Frage kommenden Kristallen besitzt Lithiumnio-
bat den hochsten nichtlinearen Koeffizienten in der GroSenordnung 160 pmV -~ [32]
und ist auflerdem in sehr guter Qualitdt mit nahezu beliebiger Strukturierung zur
Quasiphasenanpassung kommerziell erhéltlich. Ein zweites Material, welches in den
letzten Jahren kommerzialisiert wurde, ist zur Quasiphasenanpassung periodisch
orientiertes Galliumarsenid. Der nichtlineare Koeffizient ist zwar um einen Faktor 3,5
kleiner als der von Lithiumniobat, allerdings ist auch die Absorption im THz-Bereich
um ein bis zwei Grofsenordnungen niedriger.

2.6.1 Lithiumniobat

Das verwendete 5 mol-% magnesiumdotierte Lithiumniobat besitzt bei den in dieser
Arbeit auftretenden nah- und mittelinfraroten Wellenldngen im Bereich von A ~
1 — 2 pm eine hohe Transparenz (o < 107® cm ™! [40]) und einen Brechungsindex von
etwa n ~ 2 (siehe Abbildung 2.18). Verursacht durch Phononresonanzen bei 40 pm
(7,5 THz) und 16 pm (19 THz) [41] steigt der Absorptionskoeffizient im THz-Bereich
stark an und kann nicht mehr vernachlassigt werden. Der Brechungsindex nimmt
dabei Werte um nyy, = 5 an.
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Sellmeiergleichung fiir den nah- und mittelinfraroten Bereich

Fiir die Berechnung des Durchstimmverhaltens der optisch-parametrischen Oszil-
latoren miissen Temperatur- und Wellenldngenhabhéngigkeit des Brechungsindex
genau bekannt sein. Fiir 5 mol-% magnesiumdotierte Kristalle gibt es in der Literatur
mehrere empirisch bestimmte Sellmeiergleichungen fiir den auflerordentlichen Bre-
chungsindex, von denen hier zwei hervorgehoben werden sollen: Die von GAYEr et al.
verOffentlichte Sellmeiergleichung mit einem Giiltigkeitsbereich von 0,5 — 4 pm ([42]
mit Erratum [43]) sowie die von PauL et al. veroffentlichte [44] mit einem Giiltigkeits-
bereich von 1,3 — 5 pm.

Die von Gaver verdffentlichte Gleichung sagt das Durchstimmverhalten von parame-
trischen Typ-eee-Konversionsprozessen innerhalb ihres Giiltigkeitsbereichs hervorra-
gend voraus [45]. Allerdings ist die mit dieser Gleichung berechnete Temperaturab-
hangigkeit des absoluten Brechungsindex dn/dT" um einen Faktor 6 — 8 hoher als der
in anderen Publikationen ermittelte Wert (z. B. von SHEN et al. [46] iiber minimale
Abweichung beim Durchgang durch ein Prisma und von Paut et al. [44] tiber Pha-
senanpassung der parametrischen Oszillation). Die Ursache der Abweichung liegt
in der Bestimmungsmethode des Brechungsindex iiber die Phasenanpassungsbe-
dingung der optisch-parametrischen Oszillation (Gleichung 2.8): Das Erreichen der
Phasenanpassung hiangt hauptsédchlich von den Differenzen der Brechungsindizes
bei den beteiligten Wellenldngen ab und nicht von den Absolutwerten. Hieraus ergibt
sich eine grofse Fehlertoleranz gegeniiber absoluten Abweichungen des Brechungsin-
dex, sodass die von dieser Sellmeiergleichung vorhergesagten Absolutwerte nicht
unbedingt mit dem realen Brechungsindex iibereinstimmen. Folglich kann die von
GaYEr ermittelte Sellmeiergleichung nicht mit anderen Sellmeiergleichungen (z. B.
tiir den THz-Bereich oder fiir ordentlich polarisierte Wellen) kombiniert werden und
wird deshalb in dieser Arbeit nicht beriicksichtigt.

Die von PauL et al. verdffentlichte Sellmeiergleichung fiir den aufierordentlichen
Brechungsindex in 5 mol-% magnesiumdotiertem Lithiumniobat [44] stimmt mit den
von SHEN et al. veroffentlichten Werten [46] tiber den gemessenen Temperaturbereich
bis auf eine maximale Abweichung von 6 x 10~ iiberein. Die von den Autoren
angegebene untere Giiltigkeitsgrenze von 1,3 pm ist sehr vorsichtig gewéhlt, da in die
Bestimmung der Brechungsindizes Wellenldngen bis 1,06 pm involviert sind und die
Differenz zu SHeN et al. auch bei einer Wellenlidnge von 1,08 pm nur 6 x 10~ betragt.
Die von PauL et al. veroffentlichte Sellmeiergleichung wird in dieser Arbeit daher
zur Bestimmung des aufSerordentlichen Brechungsindex zwischen 1 ym und 5 pm
verwendet.

Fiir den ordentlichen Brechungsindex in 5 mol-% magnesiumdotiertem Lithiumnio-
bat haben Yao et al. [47] sowie GAYER et al. [42] eine temperaturabhédngige Sellmei-
ergleichung veroffentlicht. Da die verdffentlichten Werte von Gayer auf Messungen
in einem sehr kleinen Wellenldngenbereich zwischen 1,61 um und 1,62 pm beruhen
und die Temperaturabhédngigkeit des in der gleichen Arbeit ermittelten aufierordent-
lichen Brechungsindex starke Abweichungen von der in anderen Veroffentlichungen
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beschriebenen zeigt, wird im Folgenden die Sellmeiergleichung von Yao zur Berech-
nung des ordentlichen Brechungsindex verwendet. Der Giiltigkeitsbereich wird mit
400 — 4000 nm bei Temperaturen zwischen Raumtemperatur und 400 °C angege-
ben. Die Abweichung zum Referenzwert von SHEN ist bei Wellenldngen zwischen
1 um und 1,3 pm etwa 8 x 107® und damit um einen Faktor 10 grofer als die des
auflerordentlichen Brechungsindex.

9 250
5 |
,§ ] g 200
o ~
g c 150
5 = 100
< 3 e
= Z 50
< :
0 0 i i i
100 10! 102 103 3,0 2,5 2,0 1,5 1,0
Wellenldnge / pm Frequenz / THz

Abbildung 2.18: Brechungsindex [48] der auflerordentlich polarisierten Welle sowie Absorption
[27] im THz-Bereich fiir Lithiumniobat. Die farbig schattierten Bereiche zeigen die in dieser Arbeit
auftretenden Wellenlingen der Pump-, Signal- (blau) und Idlerwellen (gelb).

Sellmeiergleichung fiir den THz-Bereich

Im THz-Bereich ist keine temperaturabhdngige Sellmeiergleichung fiir 5 mol-% ma-
gnesiumdotiertes Lithiumniobat bekannt. Die Publikation von Kuznersov et al. [49]
gibt den Realteil der dielektrischen Funktion im Bereich von 0,5 — 6,5 THz an, aller-
dings kann daraus aufgrund der nicht vernachldssigbaren Absorption nicht direkt der
Brechungsindex berechnet werden, und die Angabe einer Temperatur fehlt. PALFALVI
et al. geben den Brechungsindex im Frequenzbereich 0,9 — 5,4 THz fiir 6,1 mol-%
magnesiumdotiertes Lithiumniobat an. Abgesehen von der leicht unterschiedlichen
Kristalldotierung ist der Giiltigkeitsbereich auf 10 — 300 K eingeschrankt und bein-
haltet daher nicht die fiir diese Arbeit relevante Temperaturspanne von 20 — 200 °C.
In der vorliegenden Arbeit wird daher eine temperaturabhidngige Sellmeiergleichung
tiir den Terahertzbereich aus dem gemessenen Durchstimmverhalten des THz-OPO
abgeleitet, wobei die Brechungsindizes der Pump- und Signalwelle als bekannt ange-
nommen werden.

Nichtlinearer Koeffizient

Der nichtlineare Koeffizient d ist von den am Konversionsprozess beteiligten Wellen
abhingig und ldsst sich ndherungsweise aus den Brechungsindizes der beteiligten
Wellen berechnen [50]
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Tabelle 2.1: wichtige Parameter von LiNbOj

Physikalische Grofse Symbol Wert
Warmeleitfahigkeit K 42 Wm'K~! [53]
photoelastischer Koeffizient P31 0,141 [54]
D33 0,118 [54]
Ausdehnungskoeffizient Ba 1,44 x 1075 K~ [52]
By 1,54 x 107> K~1 [52]
B. 7,5 x 1079 K71 [52]
nichtlinearer Koeffizient ds3(IR) 27 pmV~1 [30]
ds3(THz) | ~ 160 pmV~! [51]
d31(IR) 4,3 pmV~1[30]

d = doxVxWxiY. (2.36)
Hierbei ist XS,;i =n?; — 1 die lineare Suszeptibilitit des Materials bei der jeweiligen

Wellenldnge und d,, eine Materialkonstante. Fiir Frequenzkonversionsprozesse im
nah- und mittelinfraroten Bereich hat Lithiumniobat einen nichtlinearen Koeffizienten
von dss = 27 pm/V und d3; = 4,3 [30]. Liegt eine der beteiligten Wellen im Tera-
hertzbereich, so steigt der nichtlineare Koeffizient durch den hohen Brechungsindex
gemif Gleichung 2.36 auf einen Wert von etwa di1* ~ 160 pm/V [51].

Kristallausdehnung

Neben der Temperaturabhédngigkeit des Brechungsindex wird auch die thermische
Ausdehnung des Kristalls, welche die Polungsperiodenldange des Materials beeinflusst,
berticksichtigt. Die temperaturabhédngige Periodenldnge ist gegeben durch [44]

AMT)=A(1+1,44%x107°(T =19°C) + 7,1 x 107°(T = 19°C)?).. (2.37)

Hierbei werden der lineare und quadratische Ausdehnungskoeffizient von Lithium-
niobat [52] in x-Kristallrichtung, welche die Ausbreitungsrichtung der Wellen ist,
verwendet, und es wird eine Referenztemperatur von 19 °C [44] angenommen.

Die fiir diese Arbeit relevanten Kristallparameter von Lithiumniobat sind in Tabelle
2.1 zusammengefasst.

2.6.2 Galliumarsenid

Galliumarsenid ist nicht doppelbrechend und besitzt im infraroten Bereich nahe-
zu den gleichen Brechungsindex wie im THz-Bereich (siehe Abbildung 2.19). Die
Brechungsindizes im infraroten Spektralbereich werden der Sellmeiergleichung von
Skaut et al. [55] mit einem Giiltigkeitsbereich tiber den gesamten Transparenzbereich
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von 1 pm bis 17 pm entnommen. Die Brechungsindizes im THz-Bereich werden der
Veroffentlichung von Jounson et al. [56] entnommen, welche einen Giiltigkeitsbereich
von 1 THz bis 24 THz angibt. Diese Sellmeiergleichung ist nicht temperaturabhéan-
gig, sondern gilt nur fiir Raumtemperatur. In der vorliegenden Arbeit werden die
GaAs-Kristalle auf Raumtemperatur oder 15 °C konstant gehalten, sodass keine Tem-
peraturabhingigkeit bendtigt wird.

9 14 ! ! !

5| g 12 |
s6rF Q8 210 |
wn .

2 | g 8 |
3 | £ 6 |
S3F B N\ £ :
o : o) 4 :
mo 8 :

10! 102 103 5 4 3 2 1
Wellenldnge / nm Frequenz / THz

Abbildung 2.19: Brechungsindex [48] sowie Absorption im THz-Bereich [57] fiir Galliumarsenid.
Die farbig schattierten Bereiche zeigen die in der vorliegenden Arbeit auftretenden Wellenlingenbereiche
der infraroten (blau) und THz-Wellen (gelb).

Verglichen mit Lithiumniobat ist die Absorption im THz-Bereich etwa um einen
Faktor 20 kleiner und nimmt Werte zwischen 1 und 12/cm fiir Frequenzen bis 5 THz
an [57].

Der nichtlineare Koeffizient fiir Konversionen in den THz-Bereich betragt a4 =
46,1 pm/V [32] und ist damit 3,5-fach kleiner als der von Lithiumniobat.

Die fiir die vorliegende Arbeit relevanten Kristallparameter von Galliumarsenid sind
in Tabelle 2.2 zusammengefasst.

Tabelle 2.2: wichtige Parameter von GaAs

Physikalische Grofse Symbol Wert
Warmeleitfahigkeit K 44 Wm~'K~! [58]
photoelastischer Koeffizient P11 —0,165 [59]
Ausdehnungskoeffizient B 6,86 x 1076 K~ [60]
nichtlinearer Koeffizient dis 46,1 pmV~—! [32]

25

Dieses Werk ist copyrightgeschiitzt und darf in keiner Form vervielfaltigt werden noch an Dritte weitergegeben werden.
Es gilt nur fir den persénlichen Gebrauch.



Dieses Werk ist copyrightgeschiitzt und darf in keiner Form vervielfaltigt werden noch an Dritte weitergegeben werden.
Es gilt nur fir den persénlichen Gebrauch.



Kapitel
Direkte Terahertz-Erzeugung im
pumpiiberhohten OPO

Die Durchstimmbarkeit eines optisch-parametrischen Oszillators ist zundchst nur
durch die Pumpschwelle begrenzt, welche aufgrund steigender Verluste der resonan-
ten Wellen am Rand des Durchstimmbereichs die zur Verfiigung stehende Pump-
leistung tiberschreitet. Diese Verluste sind hauptsédchlich Reflexionsverluste an den
Resonatorspiegeln, da die nétigen dielektrischen Beschichtungen eine begrenzte
Bandbreite haben, sowie Absorptionsverluste im nichtlinearen Kristallmaterial. Letz-
teres fithrt dazu, dass die Pumpschwelle fiir einen Lithiumniobat-basierten OPO
mit der Idlerwelle im Terahertz-Bereich bei einigen hundert Watt, das heifit jenseits
der Leistung verfiigbarer Pumplaser, liegt [24]. Durch resonante Uberhéhung ist es
allerdings moglich, innerhalb eines Resonators ein Vielfaches der Leistung des einfre-
quenten Pumplasers zu erreichen. So kann die Pumpschwelle auch mit kommerziell
erhiltlichen Lasern iiberwunden werden. Die Experimente zur direkten Erzeugung
von Terahertz-Wellen mit THz-OPOs werden in diesem Kapitel beschrieben.

3.1 Experimentelle Methoden

3.1.1 Aufbau

Der Uberhdhungsresonator fiir die Pumpwelle (siehe Abbildung 3.1) besteht aus zwei
Hohlspiegeln mit Kriimmungsradius 100 mm (R > 99,99 %) und zwei Planspiegeln,
welche einen gefalteten Ringresonator mit einem freien Spektralbereich von F'SR =
680 MHz und zwei Foki (wy = 70 pm im nichtlinearen Kristall und wy = 111 pm
zwischen den Planspiegeln) bilden (siehe Abbildung 3.2). Der Abstand zwischen
den Hohlspiegeln betrégt fiir 2,5 cm lange Lithiumniobatkristalle 16,9 cm und wird
fiir 5 cm lange Lithiumniobatkristalle auf 18,2 cm vergrofiert, um die Grofse der Foki
konstant zu halten. Der Weg zwischen den Hohlspiegeln {iber die Planspiegel ist fiir
beide Kristallkonfigurationen 24 cm lang.

Zur Langenkontrolle des Resonators ist ein Planspiegel mit einem Piezoaktor ver-
schiebbar. Der hochreflektierende Planspiegel hat eine Reflektivitit von R > 99,95 %,
und der zur Einkopplung genutzte Planspiegel hat eine Transmission von 0,6 % fiir
die Pumpwelle. Die Verluste im Resonator addieren sich - ohne Einkoppler - auf etwa
0,4 — 0,8 %, sodass gemafs den Herleitungen in Abschnitt 2.4 Finessen von 400 — 600
mit Leistungsiiberh6hungen von 120 — 220 erreichbar sind (siehe Abbildung 3.3). Die
theoretisch erreichbare Koppeleffizienz betragt 95 — 99 %. Da die im parametrischen
Prozess erzeugte Signalwelle sich in der Wellenldnge um weniger als 15 nm von der
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P*

Abbildung 3.1: Schematischer Aufbau des pumpresonanten optisch-parametrischen Oszillators: L:
Einkoppellinse, K: Einkoppelspiegel, PS: Planspiegel, HS: Hohlspiegel, K: Kristall. Die THz-Idlerwelle
wird mit zwei Off-Axis-Parabolspiegeln O 5 iiber einen Chopper und zwei Filter auf die Golayzelle
fokussiert. Die Symbole P,, P}, Pres, Py, und Pryy, bezeichnen die einfallende Pumpleistung, die
am Einkoppelspiegel reflektierte Pumpleistung, die resonatorinterne Leistung und die vorwirts oder
riickwirts emittierte Leistung der Idlerwelle.

0,4

Abbildung 3.2: Strahlradius w(z) der gefiihr-
ten Resonatormode fiir 2,5 cm lange Lithiumnio-
batkristalle () und fiir 5 cm lange Kristalle (- - - ).
K bezeichnet die Position des OPO-Kristalls und
HS die Positionen der Hohlspiegel.

: 1 1 1 :
0,0 0,1 0,2 0,3
Wegstrecke z / m

der Pumpwelle unterscheidet, gelten die oben genannten Beschichtungsdaten auch
tiir die Signalwelle, sodass die Spiegel einen Resonator mit den gleichen Parametern
fiir die Signalwelle wie fiir die Pumpwelle bilden.

Als Pumplaser dient ein Yb:YAG-Scheibenlaser der Firma ELS, welcher bei 1030 nm
Wellenldnge bis zu 23 W Ausgangsleistung mit einer Linienbreite unter 5 MHz lie-
fern kann. Mit einer Linse wird der Laserstrahl modenangepasst zur raumlichen
Resonatormode zwischen die Planspiegel fokussiert.

Der am Einkoppler reflektierte Anteil P, der Pumpleistung P, wird mit einem thermi-
schen Leistungsdetektor gemessen. Um auch schnelle Anderungen der reflektierten
Pumpleistung beobachten zu kénnen, wird aufserdem das Streulicht des thermischen
Detektors mit einer Photodiode gemessen und auf einem Oszilloskop dargestellt. Zur
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spektralen Untersuchung der im Resonator umlaufenden Welle wird das durch einen
Hohlspiegel transmittierte Licht verwendet.

Als nichtlineare Kristalle wurden 5 mol-% MgO-dotierte Lithiumniobatkristalle (Her-
steller HC Photonics Corp., Taiwan) mit den Langen 2,5 cm und 5 cm verwendet. Alle
Kristalle sind fiir die Pumpwelle antireflexionsbeschichtet (0,2 % < R < 0,4 % pro
Flache) und besitzen zur Quasiphasenanpassung (Typ-eee, alle Wellen aufserordent-
lich polarisiert, siehe Abbildung 2.6) eine periodische Polung mit Periodenldngen
zwischen 13,5 pm und 80 pm. Uber eine aktive Temperaturregelung wird die Kris-
talltemperatur auf eine maximale Abweichung von etwa 10 mK um einen Sollwert
zwischen Raumtemperatur und 220 °C geregelt.

) 1,0

2 800 N

] N

5 £

Uc:b 600 ‘N Abbildung 3.3: Verlauf der Finesse F, Uber-
g 100 f., héhung U und Koppeleffizienz n in Abhingig-
S &, keit von den Resonatorverlusten V fiir den im
% 200 é‘ Experiment verwendeten Einkoppelspiegel mit
5 R =99.4%.
’ 0 L 0,9

0,4 0,6 0,8

Resonatorverluste V / %

Die ferninfrarote Idlerwelle wird kollinear zur Pumpwelle im nichtlinearen Kristall
erzeugt, besitzt aber aufgrund ihrer grofien Wellenldnge eine starke Divergenz. Bei
der Wellenldange 200 pm und einem angenommenen Strahlradius im Kristall von etwa
100 pm betrdgt der volle Divergenzwinkel 30°. Die Idlerwelle wird deshalb mit einem
Off-Axis-Parabolspiegel aus Aluminium (Brennweite 25 mm, Durchmesser 25 mm)
aus dem Resonator reflektiert und kollimiert, wobei das Pump- und Idlerlicht unge-
hindert durch ein 1,5 mm grofSes, gebohrtes Loch den Spiegel passieren kann. Der
Off-Axis-Parabolspiegel kann an zwei Positionen aufgestellt werden, sodass er ent-
weder die Idlerwelle des Vorwirtsprozesses oder die des Riickwértsprozesses (siehe
Abbildung 2.5) aus dem Resonator auskoppelt. Die kollimierte THz-Welle wird dann
mit einem Chopper mit einer Frequenz von 10 Hz periodisch unterbrochen und von
einem zweiten Off-Axis Parabolspiegel (100 mm Brennweite, 50 mm Durchmesser) in
eine Golayzelle fokussiert. Um restliche nahinfrarote Strahlung, welche die Golayzelle
zerstoren wiirde, abzublocken, werden ein 11 mm dicker Styrodur 4000 CS-Filter
sowie ein Langpassfilter von der Firma Typex eingesetzt (siehe Abbildung 3.5). Das
Signal der Golayzelle wird mit einem Lock-In-Verstdrker (Integrationszeit 30 ms)
ausgelesen und kann mit dem vorher bestimmten Kalibrationsfaktor (siehe folgender
Abschnitt 3.1.2) in die auf die Golayzelle einfallende Leistung umgerechnet werden.
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3.1.2 Messverfahren

Nachweis der infraroten Wellen

Pumpleistung P, und reflektierte Pumpleistung P, werden beide mit einem thermi-
schen Detektor (Conerent PM30, Absolutgenauigkeit 2 %) bestimmt, welcher den
am Einkoppelspiegel reflektierten Pumpstrahl aufnimmt. Die Pumpleistung B, ist
der bei geblocktem Resonator angezeigte Wert, wobei die Transmission von 0,6 % der
einfallenden Pumpwelle am Einkoppelspiegel vernachlédssigt wird. Fiir die Beobach-
tung schneller Leistungsdanderungen stehen unkalibrierte, verstdrkte Photodioden
(ODS60-5T und Thorlabs PDA10DT) mit MHz-Bandbreiten zur Verfiigung.

Zum Starten der parametrischen Oszillation muss die Laserwellenldnge mit einer
Resonatormode in Ubereinstimmung gebracht werden. Dazu wird der Piezotranslator
mit einer periodischen Spannungsrampe (Wiederholrate bis zu einige Hz) verfahren,
sodass der Resonator periodisch um mehrere freie Spektralbereiche durchgestimmt
wird. In diesem sogenannten Scanbetrieb konnen aus dem Photodiodensignal der
reflektierten Pumpleistung die charakteristischen Grofien Finesse und Koppeleffizienz
bestimmt werden (siehe Kapitel 2.4).

Zur spektralen Untersuchung der Pump- und Signalwellen wird ein Burleigh WA-1500
Wavemeter in Kombination mit einem Burleigh WA-650 Spektrumanalysator genutzt,
welches die Bestimmung von spektralen Komponenten im Wellenldngenbereich von
0,4 — 4 pm mit der Genauigkeit 0,2 ppm erlaubt. Bei der Wellenldnge 1 um entspricht
dies der Genauigkeit 60 MHz. Die spektrale Auflosung betrdgt dabei 4 GHz.

Um den longitudinal einmodigen Betrieb der optisch-parametrischen Oszillatoren
nachzuweisen, stehen auflerdem Scanning-Fasry-PEror-Interferometer mit einem
freien Spektralbereich von 1,5 GHz und einem Auflosungsvermdgen von etwa 10 MHz
zur Verfiigung.

Fiir den kontinuierlichen Betrieb des parametrischen Oszillators muss der Resonator
auf die Wellenldnge des Pumplasers stabilisiert werden. Um dies zu erreichen, wird
die thermische Selbststabilisierung ausgenutzt (siehe Kapitel 2.5.2), durch welche
bei hohen Pumpleistungen die Resonatormoden stark verbreitert werden. Die Piezo-
spannung wird in diesem Betriebsmodus auf einem konstanten Wert gehalten. Im
kontinuierlichen Betrieb werden die resonanten Wellen spektral untersucht, und die
Idlerwelle wird nachgewiesen.

Nachweis der THz-Welle

Spektrale Messung

Die Bestimmung der Wellenldnge im THz-Bereich erfolgt meist nicht direkt, sondern
aus den Wellenldngen der beim Erzeugungsprozess beteiligten Pump- und Signalwel-

le, die mit einem Spektrumanalysator bestimmt werden. Die Differenzfrequenz aus
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Pump- und Signalwellenlénge ergibt die Frequenz der Idlerwelle (siehe Gleichung
2.3).

Die Frequenz der THz-Welle kann auch direkt bestimmt werden. Hierzu werden zwei
0,5 mm dicke Galliumarsenid-Wafer im Abstand von etwa 10 mm parallel positio-
niert, sodass sie als FaBry-Pérot-Interferometer fiir die THz-Welle funktionieren (siehe
Abbildung 3.4). Einer der Wafer ist auf einem Verschiebetisch mit Schrittmotor posi-
tioniert, sodass der Abstand der Platten um eine bekannte Strecke verandert werden
kann. Bei jeder Anderung des Abstands um eine halbe Wellenlédnge des THz-Lichts
ist ein Maximum der transmittierten Leistung messbar, sodass aus der Periodizitét
des Signals direkt auf die Wellenldnge der untersuchten Strahlung zurtickgeschlossen
werden kann.

Abbildung 3.4: Direkte Frequenzbestimmung
der THz-Welle mit einem FaBry-PErOT-

GaAs Interferometer aus zwei Galliumarsenid-Wafern.
¢ Ein Wafer kann mit einem Schrittmotor
verfahren werden.
Leistungsmessung

Zur Leistungsbestimmung der ferninfraroten Wellen steht eine Golayzelle (Tydex
GC-1D) zur Verfiigung. Die Golayzelle ist ein thermischer Sensor, bei dem die ein-
getragene Leistung tiber die Ausdehnung eines Gasvolumens gemessen wird [61].
Das Messverfahren ist unabhédngig von der Wellenlédnge, sodass iiber den kompletten
Spektralbereich von 0,4 —8000 pum von einer konstanten Empfindlichkeit ausgegangen
werden kann. Der thermische Eintrag darf 10 pW nicht tiberschreiten, weshalb die
Golayzelle bei den Messungen mit einem Langpassfilter (Hersteller Typex, Russland),
welcher die infraroten Wellen zuriickhalt, geschiitzt wird. Die fiir die vorliegende
Arbeit interessante Transmission im THz-Bereich ist in Abbildung 3.5 gezeigt. Das
Auslesen der Golayzelle erfolgt mit einem Lock-In-Verstiarker (Stanford Research
SR830), welcher auf einen Chopper referenziert ist, der die zu messende Strahlung
mit einer Frequenz von 10 Hz unterbricht. Da die Offnung der Golayzelle einen Durch-
messer von nur 5 mm hat, werden die THz-Wellen mit einem Off-Axis-Parabolspiegel
in die Messoffnung fokussiert.

Da sich die Kalibrationsangabe des Herstellers als unzuverldssig herausgestellt hat,
wird das System aus Golayzelle, Chopper und Lock-In-Verstarker mit zwei Verfahren
kalibriert: Mit einem Schwarzkorper (Infrared Systems Development IR-563, siehe
Abbildung 3.6a), sowie mit einem Laser bei einer Wellenldnge von 1,03 yum (siehe
Abbildung 3.6b). Die vom Schwarzkoérper auf der Golayzelle eintreffende Leistung
berechnet sich unter Beriicksichtigung der Filtertransmission 7gjite; und der Trans-
mission 71,5 durch die Luft zu
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Abbildung 3.5: Transmissionen der eingesetz-
ten Filter: Ein Langpassfilter von Tydex sowie ein
0,5 Zoll dicker Filter aus CASF Styrodur 4000CS

ol

1 2 3 4 5
Frequenz / THz
PS - ASQGolay / [](/\7 TS) - I()‘7 TR&um)] TFilter(/\)TLuft()\>d)\ (31)
0
. Di\* .. .
mit Ag = - (Fléche des Schwarzkorpers)
D2 ? 2 . ..
QGolay = T 5 ) (Raumwinkel der Golayzellen6ffnung)
2hc?

I\T) = (Prancksche Strahlungsformel).

(e —1) N7

Hierbei sind 75 und TRaum die Temperatur des Schwarzkorperstrahlers 7s = 1000 K
sowie die Raumtemperatur Traum = 22 °C 2 295,15 K. Mit Blendenoffnungen D; =
0,2 Zoll, Dy = 1 — 3 mm, einem Abstand von » = 210 mm und einer Luftfeuchte von
50 % [62] ergibt sich bezogen auf die Ausgangsspannung des Lock-In-Verstdrkers eine
Sensitivitdt der Golayzelle von o¢lay = (5,0 £ 0,4) mV/pW.

a
)
Abbildung 3.6: a) Kalibrierung der Golayzelle
mit einem Schwarzkérper S bei der Temperatur
1000 K. Direkt vor dem Schwarzkérper und der
Golayzelle befinden sich Blenden mit definiertem
Durchmesser Dy und Do im Abstand r. b) Kali-
bration der Golayzelle mit einem Laserstrahl der
Wellenlinge 1030 nm. Der Laserstrahl wird mit
der Linse L in die Golayzelle fokussiert.

1030 nm
1 uW

Zur Uberpriifung dieser Leistungskalibration wurde ein Laserstrahl mit einer Wellen-
lange von 1030 nm ohne zusétzliche Filter auf den Eingang der Golayzelle fokussiert
(siehe Abbildung 3.6b). Die Leistung des Lasers wurde mit einer kalibrierten Photo-
diode (Coherent LM-2 VIS) auf 1 nW eingestellt. Damit ergibt sich eine Sensitivitat
VON 0¢olay = (5,1 £ 0,1) mV/uW, was im Rahmen der Fehlergrenzen mit der zu-
vor beschriebenen Kalibrationsmethode iibereinstimmt. Insgesamt ergibt sich eine
gewichtet gemittelte Sensitivitdt von
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TGolay = (5,1 £0,1) mV /uW. (3.2)

Fiir die Messungen mit Galliumarsenid wurde ein pyroelektrischer DLaTGS-Detektor
der Firma Bruker verwendet. Bezogen auf die Ausgangsspannung des auf den Chop-
per referenzierten Lock-In-Verstarkers besitzt dieser Detektor Sensitivitdten zwischen
6 mV/pW und 65 mV /W einfallender Leistung (siehe Abbildung 3.7), wobei ein
permanent auf den Detektor montierter, geschwirzter Polyethylen-Langpassfilter
bereits mit einberechnet wurde.

= 70
60

=~ U
o O

Abbildung 3.7: Sensitivitit des Bruker
DLaTGS-Detektors mit schwarzem Polyethylen-
Filter und einer Chopperfrequenz von 10 Hz.
Die gezeigten Werte sind Herstellerangaben.

N
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o

Sensititvitat / mV/n
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Bei allen THz-Leistungmessungen wurde ein 0,5-Zoll-dicker Filter aus Styrodur
4000 CS (BASF) vor dem jeweiligen Detektor eingesetzt. Die Transmission dieses Mate-
rials im nahinfraroten Bereich ist aufgrund der Porenstruktur sehr klein - langwellige
Strahlung im THz-Bereich kann das Material hingegen nahezu ungehindert durch-
dringen. Die quantitativen Transmissionswerte wurden der Veréffentlichung von
Zuao et al. [63] entnommen und mit einer Polynomfunktion dritten Grades angepasst
(siehe Abbildung 3.5). Alle in der vorliegenden Arbeit angegebenen Leistungsdaten
im THz-Bereich beziehen sich auf die Leistung des emittierten THz-Strahls, sind also
bereits um den Einfluss der bei der Messung eingesetzten Filter korrigiert. Da die
Kristalle im THz-Bereich nicht anti-reflexionsbeschichtet sind, ist die THz-Leistung
aufgrund der hohen Reflektivitdt an den Grenzflichen der nichtlinearen Kristalle
(R~ 32% beim GaAs und R =~ 44% beim Lithiumniobat) im Kristall noch hoher.

Strahlprofilmessung

Mit den beiden thermischen Detektoren stehen nur Einzelpixeldetektoren fiir den
Nachweis der Terahertzwellen zur Verfiigung. Deshalb werden Strahlprofile der
ferninfraroten Wellen mit einem Rasterverfahren ermittelt: Vor dem auf einem zweidi-
mensional motorisierten Verschiebetisch befestigten Detektor wird eine kreisformige
Blende mit Durchmesser D montiert und damit der Strahl transversal abgerastert
(siehe Abbildung 3.8). Unter der Annahme, dass ein Gaussformiges Intensitatsprofil
mit Strahlradius wy vorliegt, ldsst sich der gemessene Intensitdtsverlauf fiir jeden
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eindimensionalen Linienscan durch Faltung mit einer Rechteckfunktion der Breite
/7D darstellen:

r+y/7D/2 222
I(r) = / Tpe “8 du. (3.3)
r—/mD/2

Durch eine Anpassung von Gleichung 3.3 an die Messdaten kann der Strahldurch-
messer w, ermittelt werden.

Abbildung 3.8: Skizze des Verfahrens zur

Strahlprofilmessung: Der Detektor wird mit ei-

ﬂ L% ner Kreisblende mit einem Durchmesser, welcher
\ viel kleiner als der Strahldurchmesser ist, abge-

Blende  2D-Scan schattet. Mit dieser Anordnung wird der zu un-
tersuchende Strahl zweidimensional abgerastert.

Polarisationsmessung

Zur Polarisationsmessung der THz-Wellen steht ein Drahtpolarisator mit einer nutz-
baren Flache von etwa 4 cm x4 cm zur Verfligung, welcher aus goldbeschichteten
Wolframdrahten mit einem Durchmesser von 30 pm im Abstand von 60 pm besteht
(siehe Abbildung 3.9). Fiir Wellenldngen, welche grofler als der Drahtabstand sind,
wirkt das Gitter reflektierend, wenn die Polarisation entlang der Drahtachse orien-
tiert ist, und transmittierend fiir Licht, welches senkrecht zur Drahtachse polarisiert
ist [38]. Der Zusammenhang zwischen Leistungstransmission und Winkel ¢ zwischen
Drahtachse und Polarisation ist durch

T
T(p) = Tomet + A {1 + cos [(90 - %00)900} } (3.4)
gegeben. Hierbei ist Togser der immer transmittierte Anteil, welcher sich aus un-
polarisierter Strahlung und vom Polarisator nicht perfekt unterdriickter Strahlung
zusammensetzt, o, der Winkel, bei dem maximale Transmission erreicht wird und A
die Amplitude der Transmission.

Fiir die im Resonator umlaufenden nah- und mittelinfraroten Wellen, deren Wel-
lenldngen sehr viel kleiner als der Drahtabstand sind, wirkt der Polarisator nur als
Schattenmaske und zeigt keinen orientierungsabhidngigen Effekt auf die transmit-
tierte Leistung. Der so entstehende ,Offset” wird durch eine Messung ohne erzeugte
THz-Leistung (das bedeutet ohne parametrische Oszillation beim THz-OPO und
bei Differenzfrequenz vy, = 0 bei der THz-DFG) ermittelt und von den spéateren
Messungen abgezogen.
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Abbildung 3.9: Drahtpolarisator mit einem
Drahtabstand von 60 ym und einer Drahtdicke
von 30 um aus goldbeschichteten Wolframdriih-
ten. Die nutzbare Fliiche ist etwa 4 cmx4 cm.

3.1.3 Sellmeiergleichung im THz-Bereich

Eine Sellmeiergleichung ist eine empirisch ermittelte Formel zur Berechnung des
wellenldngenabhdngigen Brechungsindex eines Materials. Fiir die Vorhersage des
Durchstimmverhaltens phasenangepasster Prozesse muss auflerdem die Temperatur-
abhdngigkeit des Brechungsindex bekannt sein. Im Spektralbereich von 1 — 3 THz
gibt es bisher noch keine temperaturabhidngige Sellmeiergleichung fiir das in der
vorliegenden Arbeit verwendete 5 % MgO-dotierte Lithiumniobat. Aus dem Durch-
stimmverhalten des pumpiiberhéhten optisch-parametrischen Oszillators ldsst sich
allerdings der Brechungsindex der Idlerwelle mit Hilfe der Phasenanpassungsbedin-
gung 2.9 beziehungsweise 2.10 berechnen:

1
C= PP Tp s 4 ) 3.5
n 1 <)\p )\S A ( )

Hierbei wird angenommen, dass die Oszillation bei Ak = 0 startet. Die Unsicherheit
der Pump- und Idlerwellenldnge ist dann durch die Bandbreite des Verstarkungspro-
tils gegeben und betragt etwa 30 GHz (siehe Abbildung 2.4). Die Brechungsindizes
der Pump- und Signalwelle werden der temperaturabhdngigen Sellmeiergleichung
von PauL et al. [44] enthommen.

An die so erhaltenen experimentellen Brechungsindexwerte der Idlerwelle wird eine
vereinfachte Form der von Jundt [64] fiir den nahinfraroten Bereich veroffentlichten
Sellmeiergleichung angepasst:

ap +bif
A2 — (ag + baf)?’
f = (T —245) x (T + 570,82).

N, = ao+bof+ (3.6)

Dabei bezeichnen 7' die Kristalltemperatur in °C und A die Wellenldnge in pm. Die
Sellmeiergleichung beinhaltet einen Oszillatorterm, um Phononresonanzen oberhalb
von 7 THz [41] zu berticksichtigen.
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3.2 Ergebnisse

3.2.1 Kopplung der Pumpwelle und Leistungsabhingigkeit

Abbildung 3.10 zeigt ein typisches Koppelspektrum bei der Pumpleistung B, =
20 mW unter Verwendung eines 2,5 cm langen Kiristalls. Die Finesse betrdgt 580 + 20,
was einer Linienbreite von 1,17 & 0,04 MHz entspricht, und die maximale Koppeleffi-
zienz liegt bei n = 76 %.

1,0 frmmnrmnmpmny I

08 oo S ‘ ‘

(oW . . a, : :
& 06 | - SRR T & 06 F —3 1'1'4115"3'-
04F SEREEREE B ~ 04 =
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Abbildung 3.10: Exemplarisches Koppelspektrum bei der Pumpleistung 20 mW. Die Koppeleffizienz
betrigt 76 % und die Finesse etwa 580. Rechts ist eine Resonanz vergrdfSert dargestellt.

Bei hoheren Pumpleistungen werden die thermischen Effekte durch die steigende
resonatorinterne Pumpleistung sichtbar (siehe Abbildung 3.11). Die Scangeschwin-
digkeit wurde hier auf etwa 0,8 freie Spektralbereiche pro Sekunde (Verfahrgeschwin-
digkeit des Piezoaktors vpi,, = 0,4 nm/s) reduziert, sodass sich der nichtlineare
Kristall zu jedem Zeitpunkt nahezu im thermischen Gleichgewicht befindet. Bei einer
Pumpleistung von 250 mW ist noch keine Modenverzerrung erkennbar, und es zeigen
sich keine Unterschiede zwischen Verringerung (steigende Piezospannung) und Ver-
grofierung (sinkende Piezospannung) der Resonatorldnge. Ab einer Pumpleistung
von B, = 1 W fiihrt die Absorption im Kristall zu einer erkennbaren Verbreiterung
der Resonatormoden (thermische Selbststabilisierung bei steigender Piezospannung)
und zum Uberspringen der Resonatormoden bei Vergréflerung der Resonatorldnge.
Bei einer Pumpleistung von 5 W ist die Verbreiterung bereits grofier als ein freier
Spektralbereich und die Moden verschmelzen miteinander.

3.2.2 THz-Erzeugung

Abbildung 3.12 zeigt zusitzlich zu den Koppelspektren die gleichzeitig von der
Golayzelle detektierte Idlerleistung fiir eine Auswahl von Pumpleistungen. Der ver-
wendete nichtlineare Kristall ist 2,5 cm lang, die Periodenldnge betragt 30,5 pm und
die Kristalltemperatur ist 60 °C. Bei der Pumpleistung 1 W ist noch keine Idlerwelle
nachweisbar. Bei P, = 5 W werden bereits 10 ptW THz-Leistung erzeugt. Derweil
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aq 7 7 Pp=1W Durchstimmen der Resonatorlinge fiir Pumpleis-
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(1) : 7 : 7 P1=3 —5 W; kennbar.
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steigt sie auf Pry, = 36 nW bei 23 W Pumpleistung an. Auf dem Riickweg des Piezoak-
tors (Verlangerung des Resonators) kann durch die thermische Selbststabilisierung
des Resonators zundchst THz-Leistung nachgewiesen werden, wobei die in den Re-
sonator eingekoppelte Pumpleistung mit zunehmender Resonatorldinge abnimmt.
Bei weiterer Verlingerung des Resonators ist keine parametrische Oszillation mehr
nachweisbar.

I

Abbildung 3.12: Koppelspektren des Resona-
tors sowie die gleichzeitig von der Golayzelle ge-
messene Leistung der Idlerwelle fiir Pumpleis-
tungen von 1, 5 und 15 W. Die Kristalllinge ist
2,5 cm, die Periodenlinge betrigt 30,5 ym und
die erzeugte Idlerfrequenz ist 1,35 THz.

Gleichzeitig mit dem Ansteigen des Signals an der Golayzelle ldsst sich neben der
Pumpwelle auch die Signalwelle der parametrischen Oszillation im Spektrometer
beobachten (siehe Abbildung 3.13). Das Spektrum wurde mit den zuvor genannten
Kristallparametern bei 23 W Pumpleistung aufgenommen. Aus den Wellenldngen
der Pump-und Signalwelle ldsst sich die Idlerfrequenz zu 1,35 THz berechnen.
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3 Abbildung 3.13: Spektrum der im Resonator
g umlaufenden Pump- und Signalwelle (Pumpleis-
=05F ST tung 23 W, Kristallinge 2,5 cm, Periodenlinge
E 1,35 THz 30,5 um, Kristalltemperatur 60 °C). Aus dem
2 1 Spektrum kann die Frequenz der Idlerwelle zu

0,0 i i 1,35 THz bestimmt werden.
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Zum direkten Nachweis der THz-Welle wurde ein Fapry-P£rot-Interferometer aus
zwei GaAs-Wafern vor die Gorayzelle positioniert. Abbildung 3.14 zeigt das mit der
Govrayzelle gemessene transmittierte Signal in Abhdngigkeit vom Abstand der beiden
Wafer bei einer aus dem Spektrum von Pump- und Signalwelle bestimmten Frequenz
von 3,067 £ 0,006 THz. Durch Multiplikation des durch den Wafer transmittierten
Teils T' = 1 — R mit Gleichung 2.13 erhélt man den theoretischen Verlauf der durch
das Interferometer transmittierten Leistung. Die Anpassung an die Messdaten ergibt
die Frequenz vy, = 3,057 £ 0,003 THz und stimmt damit innerhalb des doppelten
Fehlers mit dem aus dem Spektrum ermittelten Wert iiberein.
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= . - F . .

20008 L[] (4 pb o P @Bl || ) .

N Y : : : Abbildung 3.14: Mit der Golayzelle gemes-
T 096 LET P1 2T 21 2 kbl [ sene Transmission der THz-Welle durch ein
= : ‘ : Fabry-Perot-Interferometer, bestehend aus zwei
£ 0,94 : GaAs-Wafern. Die aus dem Spektrum abgelese-
.;5: 092 [\ TN /RN ne Frequenz betrigt 3,067 + 0,006 THz, die mit
= 090 ‘ | der Anpassung ermittelte Frequenz ist 3,057 £
< 0,

1 i .
0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,003 THz.
Verfahrstrecke des Wafers / mm

3.2.3 Durchstimmbarkeit

Durch Variation von Kristalltemperatur und Polungsperiodenldnge kann das im pa-
rametrischen Prozess erzeugte Signal- und Idlerwellenpaar durchgestimmt werden
(siehe Kapitel 2.2). Bei jedem Wertepaar aus Temperatur und Periodenlédnge sind
auflerdem jeweils der vorwérts- und der riickwérts-emittierende, parametrische Pro-
zess moglich, deren zugehorige Idlerfrequenzen sich um etwa einen Faktor zwei
unterscheiden (siehe Gleichungen 2.9 und 2.10). Abbildung 3.15 zeigt eine Auswahl
der temperaturabhédngigen Durchstimmkurven fiir verschiedene Periodenldngen A,
wobei die Idlerfrequenz aus dem Spektrum von Pump- und Signalwelle berechnet
wurde. Der Fehler der Idlerfrequenz kann durch die Verstarkungsbandbreite der pa-
rametrischen Oszillation von etwa 30 GHz (siehe Abbildung 2.4) abgeschéitzt werden.
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Insgesamt ldsst sich die Idlerwelle im Temperaturbereich von Raumtemperatur bis
200 °C und mit Periodenldngen von 13,5 < A < 80 pm von 1,14 THz bis 3,13 THz
durchstimmen.

: ' ' ' ' Abbildung 3.15: Durchstimm-
3 3 ) 3 3 verhalten des optisch parametri-
schen Oszillators fiir verschie-
dene Kristalltemperaturen und
Polungsperiodenlingen in um.
O bezeichnet die durch den Vor-
wirtsprozess erzeugten Wellen,
O die durch den Riickwirtspro-
zess erzeugten. Die durchgezoge-
nen Linien dienen der Augenfiih-
rung.
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3.2.4 Strahlprofil

Abbildung 3.16 zeigt das mit der Golayzelle im Fokus des Off-Axis-Parabolspiegels
O (siehe Abbildung 3.1) aufgenommene transversale Intensitatsprofil der THz-Welle.
Die benutzte Blende hat einen Durchmesser von 0,2 mm, und die Frequenz der
Idlerwelle ist 1,36 THz. Die Anpassung eines Gaussschen Strahlprofils an Querschnitte
durch das Zentrum des Strahls ergibt einen horizontalen Strahlradius wyx = 1,09 £
0,02 mm und einen vertikalen Strahlradius wy, = 1,18 + 0,02 mm.

Abbildung 3.16: Strahlprofil des fokussierten
THz-Strahls bei der Frequenz 1,36 THz. Das
Profil wurde im Abstand von etwa 11 cm vom
Off-Axis-Parabolspiegel Oy aufgenommen. Die
gepunkteten Kurven sind Querschnitte durch das
Zentrum des Strahls, an die Gausssche Strahl-
profile (durchgezogene Linien) angepasst wur-
BlEhd den. Die ermittelten Strahlradien sind woyx =
1,09 & 0,02 mm und wo,y = 1,18 £ 0,02 mm.

Position y / mm

0 1 2 3 4
Position x / mm
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Abbildung 3.17 zeigt den horizontalen Strahlradius wy , in Abhdngigkeit vom Abstand
vom Spiegel O, entlang der Strahlrichtung. Am Spiegel betrdgt der Strahlradius etwa
10 mm und hat ein Minimum im Abstand von circa 11 cm vom Spiegel.
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§ i - - =] Abbildung 3.17: Aus den Strahlprofilen er-
2 : : ' mittelter, horizontaler Strahlradius wq, in
?é dro Cey S Abhingigkeit vom Abstand vom Off-Axis-
% 2F SR v rrrrrrrrrrr Parabolspiegel Os.
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Entfernung von Spiegel O, / mm

3.3 Diskussion

3.3.1 Kopplung der Pumpwelle und Leistungsabhingigkeit

Aus der bei kleinen Pumpleistungen gemessenen Finesse von F' = 580 £ 20 (siehe
Abbildung 3.10) lassen sich unter Berticksichtigung des verwendeten Einkoppelspie-
gels (R = 99,4 %) die sonstigen Resonatorverluste zu V' = (0,48 £ 0,04) % und die
maximale Uberhéhung somit zu Uy,ax = 205 & 15 bestimmen (siehe Abbildung 3.3).
Die experimentell erreichten Koppeleffizienzen liegen zwischen n = 74 — 87 % — die
Abweichung vom theoretischen Maximum von 7., = 99 % ldsst sich durch eine
nicht perfekte Modenanpassung des Pumplasers an die transversale Resonatormode
erkldren. Aufierdem liegt die mit kleiner als 5 MHz spezifizierte Linienbreite des
Lasers moglicherweise iiber der Akzeptanzbreite der Resonanzen des Resonators
Av = FSR/F = 1,24 0,05 MHz, sodass in diesem Fall nicht alle Frequenzanteile des
Lasers gleichzeitig in den Resonator eingekoppelt werden kénnen. Mit 23 W externer
Pumpleistung kann im verwendeten Aufbau theoretisch eine resonatorinterne Pump-
leistung von Pges = 205 x 23 W= 4700 = 200 W erreicht werden, was weit oberhalb
der erwarteten Schwelle der parametrischen Oszillation liegt.

Bei Pumpleistungen iiber 100 mW wurde eine Verzerrung der Resonanzen des Uber-
hohungsresonators festgestellt. Abbildung 3.18 zeigt die reflektierte Pumpleistung
bei Pumpleistungen von 1, 3 und 10 W mit einem 2,5 cm langen Kristall und einer
langsamen Scangeschwindigkeit von etwa 0,54 GHz/s, wobei die Lange des Resona-
tors verringert wurde. Zu erkennen ist ein linearer Abfall der reflektierten Leistung
bis zu einer maximalen Koppeleffizienz (bzw. minimalen reflektierten Pumpleistung),
bei der der Resonator schlagartig die Resonanz verldsst. Mit zunehmender Pumpleis-
tung wird der Verlauf flacher und die maximale Koppeleffizienz nimmt von 87 % bei
kleiner Pumpleistung auf 20 % bei P, = 23 W ab. Ahnliche Effekte wurden bereits in
Mikroresonatoren beobachtet [65].
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L0 Abbildung 3.18: Spektren der reflektierten
0,8 Pumpleistung fiir Pumpleistungen von 1, 3 und
§ 0,6 10 W sowie eine Anpassung an Gleichung 2.14
A 0,4 unter Beriicksichtigung der temperaturverscho-

: : : ‘ : : benen Resonanzen (siehe Gleichung 2.32). Die

02F  1W S R Anpassungsparameter sind Py /Ry, = 0,22 °C,
i i i i i i 1,85 °C und 6,83 °C. Der verwendete Kristall
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Zur Quantifizierung des thermischen Effekts wird an den linearen Teil der jeweiligen
Mode, wie in Kapitel 2.5.2 beschrieben, eine Anpassung vorgenommen, wobei der
einzige freie Parameter der Quotient aus der maximalen Heizleistung Py und dem
thermischen Widerstand Ry, des geheizten Kristallvolumens zu seiner Umgebung ist.
Abbildung 3.18 zeigt die Anpassung exemplarisch fiir Pumpleistungen von 1, 3 und
10 W.

In Abbildung 3.19 sind der Anpassungsparameter Py/R;, sowie die bei der tat-
sdchlichen Koppeleffizienz erreichte Kristallerwdarmung AT (siehe Gleichung 2.34)
gegen die externe Pumpleistung P, aufgetragen. Der Quotient Py /Ry, ist anschau-
lich die sich bei 100 % Koppeleffizienz im thermischen Gleichgewicht einstellende
Erwarmung des durch die Pumpwelle geheizten Kristallvolumens in Bezug auf seine
Umgebung.

O 18 T T T

~ = Pu/Rup Abbildung 3.19:  Anpassungsparameter
fmu o ATkristall Py /Ry, welcher die Kristallerwidrmung bei der
g ol A ] theoretisch maximalen Koppeleffizienz angibt,
< sowie die bei der tatsichlichen Koppeleffizienz
;5 erreichte Kristallerwirmung ATkyistan flir
= Pumpleistungen bis zu 23 W. Die erreichte
& 0 i i i Kristallerwirmung sittigt bei etwa 2,8 °C' bei

(@)

5 10 1520 25 einer resonatorinternen Leistung von 950 W.
Py /W

Die tatsdchliche Kristallerwdrmung AT zeigt — bedingt durch die sinkende Koppelef-
tizienz — ein Sattigungsverhalten bei etwa 2,8 °C (Pgres = 950 = 40 W). Mit dem Ab-
sorptionskoeffizienten fiir die auBerordentlich polarisierten Wellen v ~ 2 x 107> m™*
(siehe Tabelle 2.1) ergibt sich bei der resonatorinternen Pumpleistung von 950 W eine
im Kristall absorbierte Leistung Py = 0,49 £ 0,02 W. Daraus ldsst sich mit Gleichung
2.28 die Starke der thermischen Linse zu A® = 0,67 + 0,037 bestimmen. Bei dieser
Linsenstdrke ist die Leistungskopplung der thermisch verzerrten Resonatormode an
die TEM-Grundmode etwa 60 % und die Kopplung an die ndchst-héhere LAGUERRE-
Gauss-Mode TEM; etwa 30 % (siehe Abbildung 2.15). Das ist gleichbedeutend damit,
dass die im Resonator umlaufende Mode nicht mehr aus der reinen Grundmode
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besteht und damit die maximal erreichbare Koppeleffizienz n durch den schlechteren
Uberlapp mit der TEM-Mode des Pumplasers absinkt.

Ein weiterer Grund fiir das Absinken der beim linearen Durchstimmen des Resonators
erreichten Koppeleffizienz ist die mit hoherer Pumpleistung starkere Empfindlichkeit
auf Frequenz- und Leistungsschwankungen des Pumplasers: Diese werden in Schwan-
kungen der resonatorinternen Leistung umgesetzt, deren Absolutwert proportional
mit der Uberhthung und Koppeleffizienz wichst. Kleine Storungen des Pumpla-
sers konnen dann so grofse, absolute Schwankungen der resonatorinternen Leistung
bewirken, dass der Resonator aus der thermischen Selbststabilisierung ,springt”.

Bisher wurde nicht betrachtet, dass auch die im Resonator umlaufende Signalwelle
durch den Einkoppelspiegel transmittiert wird, und so die Messung der reflektierten
Pumpleistung verfélscht. Da in der reflektierten Pumpleistung keine Unstetigkeit beim
Starten der parametrischen Oszillation beobachtet werden konnte und die beobachtete
Koppeleffizienz unabhédngig vom Anschwingen der parametrischen Oszillation ist,
wird davon ausgegangen, dass die resonatorinterne Leistung der Signalwelle immer
deutlich kleiner ist als die resonatorinterne Leistung der Pumpwelle, sodass der
Einfluss auf die reflektierte Pumpleistung vernachlédssigt werden kann.

3.3.2 Pumpschwelle und THz-Leistung

Aus den Scanmessungen kann die Leistung der generierten Idlerwelle Py, in Abhén-
gigkeit von der resonatorinternen Pumpleistung Pg.s extrahiert werden. Abbildung
3.20 zeigt dies fiir einen 2,5 cm langen Kristall bei der Idlerfrequenz 1,35 THz. Der
Leistungsverlauf ist linear, die Oszillationsschwelle betrdgt (173 & 10) W, und die
differenzielle Effizienz erreicht (43 & 5) nW/W.

Abbildung 3.20: Leistung der Idlerwelle Pry,
in Abhingigkeit von der resonatorinternen
Pumpleistung Pres bei 2,5 cm Kristalllinge und
einer Idlerfrequenz von 1,35 THz. Die lineare
Anpassung ergibt eine Oszillationsschwelle von
173 W sowie eine differenzielle Effizienz von

[ [ [
0 300 600 900 1200 43nW/W.
P Res / W

Mit Gleichung 2.11 lasst sich aus der Pumpschwelle ein effektiver nichtlinearer Ko-
effizient d*f = 85 + 15 pmV_1 berechnen. Hierbei wurden die Kristalllinge 2,5 cm,
der Strahlradius wy = 70 pm, Gesamtverluste V' = 1,1 % und eine Absorption der
Idlerwelle von a; = 40 cm ™! [27] angenommen. Der ermittelte Wert stimmt mit dem
in einem kaskadierten, optischen parametrischen Oszillator gemessenen Wert von
d*™ = 94 £ 23 pmV~! [51] im Rahmen der Fehlergrenzen iiberein.
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Abbildung 3.21 zeigt die maximale, am Detektor gemessene Idlerleistung sowie die
Transmission durch 25 cm Laborluft bei einer Luftfeuchte von 50 % [62] in Abhédngig-
keit von der Idlerfrequenz. Bei Frequenzen um 1,3 THz und 1,5 THz wurden bis zu
70 pW Idlerleistung generiert, bei knapp 3 THz sind es noch etwa 10 uW. Die Leis-
tungschwankungen lassen sich hauptsdchlich durch starke Wasserabsorption, welche
z. B. eine Transmission von weniger als 1 % fiir Licht der Frequenz vy, = 1,66 THz
auf dem Weg vom nichtlinearen Kristall zum Detektor bewirkt, erklédren.
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60 A PN | | 3
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Abbildung 3.21: Leistung der Idlerwelle in Abhingigkeit von der Idlerfrequenz. Der schattierte
Bereich zeigt die Transmission durch 25 cm Luft mit einer Luftfeuchte von 50%.

3.3.3 Durchstimmbarkeit

Uber einen Temperaturbereich von Raumtemperatur bis 200 °C konnte die Idlerwelle
des Vorwirtsprozesses von 1,2 — 3,13 THz durchgestimmt werden (80 pm > A >
30 pm) und die Idlerwelle des Riickwartsprozesses von 1,14 — 3,0 THz (35 pm > A >
13,5 pm). Die Grenzen des Durchstimmbereichs sind dabei durch das nicht mehr
mogliche Uberschreiten der Pumpschwelle gegeben. AuSerdem gibt es immer ei-
ne Konkurrenz zwischen dem Vorwirtsprozess und dem gleichzeitig moglichen
Riickwartsprozess, dessen erzeugte Idlerwellen etwa die halbe Frequenz der durch
den Vorwirtsprozess erzeugten Idlerwellen haben. Bei Periodenldangen oberhalb von
A = 35 pm springt aufgrund der niedrigeren Pumpschwelle nur noch der Vorwiérts-
prozess an, bei Periodenldngen unterhalb von 30 pm aus dem gleichen Grund nur
noch der Riickwértsprozess.

Abbildung 3.22 zeigt die aus Gleichung 2.11 berechnete theoretische Pumpschwelle
(auf die resonatorinterne Leistung bezogen) fiir einen 2,5 cm langen Lithiumniobat-
Kristall in Abhédngigkeit von der Frequenz der Idlerwelle. Es ist zu erkennen, dass die
Schwelle sowohl unterhalb von 1 THz, als auch oberhalb von 2,5 THz stark ansteigt.
Zu niedrigen Frequenzen hin bestimmt der Einfluss der Idlerfrequenz auf die Ver-
starkung (2.4) das Ansteigen der Pumpschwelle proportional zu v; ' und lasst sich
prinzipiell nicht vermeiden. Der Anstieg der Pumpschwelle bei Frequenzen oberhalb
von v; = 2,5 THz wird durch die hohe Materialabsorption (siehe Abbildung 2.18)
bewirkt, welche bei 3 THz bereits um einen Faktor 10 grofser ist als bei 1 THz.
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500 F — Schwelle .
1

Abbildung 3.22: Theoretische Pumpschwelle
in Abhingigkeit von der Idlerfrequenz fiir den
pumpiiberhohten OPO. Gepunktet ist die v '-
Abhingigkeit der Schwelle eingezeichnet. Die Pa-
rameter sind d°t = 85 pmV 1, Kristalllinge
L = 25 mm, Resonatorverluste V= 1,1 %.
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Bei der Berechnung wurde nicht berticksichtigt, dass der nichtlineare Koeffizient
zu hoheren Frequenzen ansteigt und damit die Pumpschwelle sinkt. Zu niedrigen
Frequenzen verringert sich auSerdem der rdumliche Uberlapp der stark divergenten
Idlerwelle mit der Pump- und Signalwelle und fiihrt dort zu einer zusitzlichen
Vergrofierung der Pumpschwelle. Insgesamt liegt der in Abbildung 3.22 gezeigte
theoretische Verlauf der Pumpschwelle in der Realitdt zu etwas hoheren Frequenzen
hin verschoben, sodass der gemessene Durchstimmbereich von 1,14 THz bis 3,13 THz
symmetrisch um das Minimum der Pumpschwelle liegt.

In Abbildung 3.15 ist auflerdem zu erkennen, dass die maximale Temperatur, bei der
parametrische Oszillation erreicht werden konnte, mit steigender Idlerfrequenz abféllt.
Das ist dadurch zu erklédren, dass die Materialabsorption nicht nur mit der Frequenz,
sondern auch mit der Temperatur stark zunimmt [27] und somit die Pumpschwelle
bei hohen Idlerfrequenzen nur bei niedrigen Temperaturen tiberschritten werden
kann.

3.3.4 Strahlprofil

Die Anpassung eines Gauss-Profils an das transversale Strahlprofil der THz-Welle
ergibt im Fokus den horizontalen Strahlradius wgx = (1,09 & 0,02) mm sowie den
vertikalen Strahlradius wg , = (1,18+£0,02) mm (siehe Abbildung 3.16). Der THz-Strahl
ist also leicht elliptisch mit einem Radienverhaltnis wy ,/wo x = 0,92. Die Elliptizitat
liegt wahrscheinlich an einer leichten Verkippung der beiden Off-Axis-Parabolspiegel
O; und O,.

Neben dem Strahlprofil im Fokus wurden weitere Strahlprofile in verschiedenen Ab-
stinden z vom Spiegel O, aufgezeichnet. Abbildung 3.17 zeigt die Abhédngigkeit des
horizontalen Strahlradius w(z) vom Abstand z zwischen Messebene und Hohlspiegel
O,. Aus dem Verlauf lasst sich die Beugungsmafzahl M? bestimmen, welche ein Maf3
tiir die Fokussierbarkeit eines Laserstrahls ist. Die Entwicklung des Strahlradius eines
fokussierten Laserstrahls ldsst sich unter Beriicksichtigung der Beugungsmafszahl
schreiben als [66]

w(z) = wa + M* (L) (z — 20)°. (3.7)

TTWo
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Fiir einen perfekten Gaussstrahl ist M? = 1. Die Anpassung von Gleichung 3.7 an
den Verlauf des Strahlradius (siehe Abbildung 3.23) ergibt eine Beugungsmafizahl
M? = 1,34 + 0,02, was bedeutet, dass die THz-Welle nahezu beugungsbegrenzt
fokussiert werden kann. Der Anpassungsparameter z, = 11 £ 0,3 cm passt gut zur
effektiven Fokusldnge des Off-Axis-Parabolspiegels von 11,9 cm und bedeutet, dass
die THz-Welle durch den ersten Off-Axis-Parabolspiegel O, gut kollimiert wird.

g 12 T T T
E 10
§ 8 Abbildung 3.23: Aus den Strahlprofilen ermit-
2 6 ‘ telter, horizontaler Strahlradius wq in Abhingig-
;§ 4 ; keit vom Abstand vom Off-Axis-Parabolspiegel
= ) Os. Die Anpassung ergibt eine Beugungsmafs-
s : zahl von M? = 1,34 + 0,02.
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3.3.5 Sellmeiergleichung fiir Lithiumniobat

o~ A4 Abbildung 3.24: Aus dem
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1,0 ! 5,00 Interpolation der Messdaten dar.
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Aus den Durchstimmkurven (siehe Abbildung 3.15) kann mit Hilfe der Gleichung 3.5
tiir jede Polungsperiodenldnge A und jede Kristalltemperatur 7" der Brechungsindex
tiir die auflerordentlich polarisierte Idlerwelle berechnet werden. Die fiir die Berech-
nung notwendigen Brechungsindizes fiir die Pump- und Signalwelle wurden aus der
im nahinfraroten Bereich giiltigen Sellmeiergleichung [44] entnommen. Der Fehler
des so ermittelten Brechungsindex setzt sich zusammen aus einem zufélligen Fehler
von 1 x 107* durch die Verstarkungsbreite des parametrischen Prozesses, welche
Werte bis 200 GHz bei Absorptionen bis 250/cm annimmt, sowie systematischen
Fehlern von etwa 6 x 10~* durch die mogliche Abweichung der nahinfraroten Sell-
meiergleichungen und 3 x 10 fiir einen angenommenen Fehler in der absoluten
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Kristalltemperatur am Ort der Resonatormode von £5 °C. Der Gesamtfehler des Bre-
chungsindex wird also auf +1 x 1073 und der Fehler in der Frequenz auf +100 GHz
abgeschatzt.

Abbildung 3.24 zeigt die ermittelten Brechungsindizes fiir alle 382 Messpunkte in
Abhéngigkeit von der Kristalltemperatur und der Idlerfrequenz. Der Brechungsindex
nimmt Werte zwischen nyy, = 5,0 und ny, = 5,5 an und steigt sowohl mit der
Kristalltemperatur als auch mit der Idlerfrequenz.

Die Anpassung von Gleichung 3.6 ergibt den Parametersatz in Tabelle 3.1. Die Stan-
dardabweichung der Anpassung von den Messdaten ist 0,014 und damit etwa 0,3 %
des Absolutwerts (siehe Abbildung 3.25). Eine Erweiterung der Sellmeiergleichung
um einem zusétzlichen Oszillatorterm fiihrte nicht zu einer Verbesserung der Anpas-
sung.

Tabelle 3.1: Koeffizienten der THz-Sellmeiergleichung 3.6
Parameter Wert  Parameter Wert

a0 24,326 by 214 %1077
a1 31208 b, 0,15824
ay 48,084 b, —3,097 x 10~

T 3,0 58
= 5,6
~
N 2,5 N
g 54 &
% 2,0 £
:; 1,5 &
= 1,0 >0 0
20 60 100 140 180 220 —0,04 —0,02 0,00 0,02 0,04
Temperatur / °C NTHz — NFit

Abbildung 3.25: Vergleich der aus den Messwerten ermittelten Brechungsindizes (farbcodiert) mit der
Anpassung der Sellmeiergleichung 3.6 und den Parametern aus Tabelle 3.1. Rechts ist das Histogramm
der Abweichungen zwischen der Anpassung und den Messdaten dargestellt. Die Standardabweichung
betrigt 0,014.

Fiir magnesiumdotiertes Lithiumniobat ist bisher noch keine temperaturabhédngige
Sellmeiergleichung bekannt, mit der die neu aufgestellte Gleichung direkt vergli-
chen werden kann. Bei Temperaturen von 10, 100, 200 und 300 K hat PaLraLvI eine
Sellmeiergleichung fiir 6,1 mol-% MgO-dotiertes Lithiumniobat veroffentlicht [27],
welches dem in der vorliegenden Arbeit verwendeten 5 mol-% Mgo-dotierten Materi-
al recht nahe kommt. Der Vergleich beider Sellmeiergleichungen ist in Abbildung 3.26
dargestellt. Die Giiltigkeitsbereiche beider Sellmeiergleichungen beriihren sich bei
T = 300 K und schlieffen nahezu perfekt aneinander an (siehe Abbildung 3.26b). Bei
der Temperatur 300 K betrdgt der Unterschied des vorhergesagten Brechungsindex
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von 1 — 3 THz maximal 0,02, was etwa 0,4 % des Absolutwertes entspricht (siehe
Abbildung 3.26a).

54 ) T T T x10725,8
a : L

_cé 53F R ARRLLEEE N k. —é
c . ‘ P c
.5 5,2 I S S o~ P .(73 5/4
z ‘ &
% SLpe : | = pattanil- 1 % 5,0
& 50 p—" S &

, 1 1 1 0 4/6 1 1 l : 1

1,0 1,5 2,0 2,5 3,0 —-200 —-100 O 100 200
Frequenz / THz Temperatur / °C

Abbildung 3.26: Vergleich der Ergebnisse der neuen Sellmeiergleichung nyy, mit Ergebnissen aus
[27] fiir die Kristalltemperatur T' = 300 K (a) und Extrapolation durch die in [27] ermittelten Werte
bis T =10 K (b).
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Kapitel
Terahertz-Erzeugung mit DFG in
GaAs

Im vorangegangenen Kapitel wurde die Erzeugung von THz-Wellen mit einem
optisch-parametrischen Oszillator beschrieben, dessen Idlerwellenldnge im THz-
Bereich liegt. Der Durchstimmbereich dieses Konzepts wird hauptsdchlich durch
die Pumpschwelle, und damit durch den nichtlinearen Koeffizienten, sowie die Ab-
sorption des verwendeten Kristallmaterials bestimmt. In diesem Kapitel wird eine
weitere Moglichkeit der nichtlinear-optischen Erzeugung von THz-Wellen beschrie-
ben, welche kein Schwellverhalten besitzt und damit potentiell weiter durchstimmbar
ist. Hierzu wird ein doppelresonanter Typ-oeo-OPO am Degenerationspunkt um
2 pm betrieben, und die erzeugten Signal- und Idlerwellen werden resonatorintern
zu ihrer Differenzfrequenz — der THz-Welle — gemischt.

4.1 Experimentelle Methoden

41.1 Aufbau

Der doppelresonante, optisch-parametrische Oszillator ist aus vier Hohlspiegeln mit
100 mm Kriimmungsradius sowie zwei Planspiegeln aufgebaut (siehe Abbildung
4.1). Der Planspiegel KS ist als Auskoppelspiegel mit 0,9 % Transmission im Bereich
1980 — 2250 nm ausgelegt, alle anderen Spiegel sind hochreflektierend (R > 99,8 % im
Bereich 1830—2180 nm) fiir die Signal- und Idlerwelle und hochtransparent (R < 0,5%)
fiir die Pumpwelle bei 1030 nm beschichtet. Zur Feinkontrolle der Resonatorldnge ist
der zweite Planspiegel PS auf einem Piezotranslator montiert. Die Spiegel formen
einen doppelt gefalteten Ringresonator mit einer optischen Lange von etwa 75 cm, was
einem freien Spektralbereich von 400 MHz entspricht. Der Abstand der Hohlspiegel
im unteren Resonatorarm betrdgt 12,5 cm, der Abstand im oberen Arm 11 cm, und
die Wegstrecke zwischen den Hohlspiegeln tiber die Planspiegel ist 25 cm.

Abbildung 4.2 zeigt den Strahlradius w(z) der stabilen Resonatormode auf dem halben
Umlauf durch den Resonator. Die zweite Hélfte eines Resonatorumlaufs ist aufgrund
der Symmetrie des Resonators identisch. Im 2,5 cm langen OPO-Kristall K; liegt ein
Fokus mit einem Strahlradius zwischen wy = 72 pm (mit 2 cm Lithiumniobat als K)
und wy = 88 pm (ohne Kristall K5). Der Fokus im Differenzfrequenz-Mischkristall
K ist mit wy ~ 95 pm nahezu unabhéngig von der optischen Lange des Kristalls Ky,
ohne dass Spiegelpositionen verdndert werden miissen.

Als Pumpquelle dient ein Yb:YAG-Scheibenlaser (Firma ELS) der Emissionswellen-
lange 1030 nm und einer maximalen Ausgangsleistung von 23 W, wovon etwa 16 W
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Abbildung 4.1: Schematischer Aufbau des doppelresonanten, optisch-parametrischen Oszillators mit
Differenzfrequenzmischung von Signal- und Idlerwelle in GaAs. L: Einkoppellinse, HS: Hohlspiegel,
PS: Planspiegel, KS: Auskoppelspiegel, Ki: OPO-Kristall, Ko: DFG-Kristall. Die THz-Welle wird
mit zwei Off-Axis-Parabolspiegeln O  iiber einen Chopper auf den DTGS-Detektor gelenkt. Die
Symbole P, P}, Ps, Pres und Pry, bezeichnen die einfallende Pumpleistung, die nicht konvertierte
Pumpleistung, die ausgekoppelte Signal- und Idlerleistung, die resonatorinterne Leistung und die
Leistung der THz-Welle.

0,6
£ Abbildung 4.2: Entwicklung des Strahlradius
g 04 w(z) der im Resonator gefiihrten Mode beim hal-
~ ben Resonatorumlauf fiir folgende Kristalle Ky:
3 0,2 20 mm Lithiumniobat (- -), 10 mm GaAs (-),
8 ; ohne Ko (---). Mit Ky, Ky und HS sind die Posi-
0 ' tionen des OPO-Kristalls, des Differenzfrequenz-

'00,0 0:1 0:2 0,3 kristalls und der Hohlspiegel gekennzeichnet.
Wegstrecke z / m

am Eingang des OPOs zur Verfligung stehen. Die Pumpstrahlung wird mit einer
Linse L mit Brennweite f = 100 mm auf einen Strahlradius von wy = 60 pm in Kristall
K, fokussiert und verldsst den Resonator durch einen Hohlspiegel. Die Pumpwelle
ist in Bezug auf den OPO-KTristall ordentlich polarisiert, Signal- und Idlerwelle be-
sitzen gekreuzte Polarisation, wobei im folgenden die ordentlich polarisierte Welle
als Signalwelle und die aufierordentlich polarisierte Welle als Idlerwelle bezeichnet
wird. Diese Konfiguration wird auch Typ-oeo-OPO genannt (siehe Abbildung 2.6).

Die von Signal- und Idlerwelle im Differenzfrequenzkristall K, erzeugte THz-Welle
verladsst den Kristall in Vorwértsrichtung und wird tiber einen Off-Axis-Parabolspiegel
O; (Brennweite 25 mm) aus dem Resonator reflektiert und gleichzeitig kollimiert.
Signal- und Idlerwelle kéonnen den Spiegel durch ein gebohrtes Loch mit 1,5 mm
Durchmesser ungehindert passieren. Der kollimierte THz-Strahl wird von einem
Chopper mit einer Frequenz von 10 Hz periodisch unterbrochen und tiber einen
zweiten Off-Axis Parabolspiegel O, auf den DLaTGS-Detektor fokussiert. Um eventu-
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elles Restlicht der Signal- und Idlerwelle herauszufiltern, wird vor dem Detektor ein
0,5 Zoll dicker Styrodur 4000 CS-Filter eingesetzt.

Der OPO-Kristall K ist ein 25 mm langer, 5 mol-% MgO-dotierter Lithiumniobat-
Kristall mit der Polungsperiodenldange A = 13,5 pm (Hersteller HC-Photonics, Tai-
wan), welcher fiir die Pumpwelle sowie um 2060 nm antireflexionsbeschichtet ist
(R =~ 0,2 %). Zur Differenzfrequenzmischung stehen 10 mm lange Galliumarsenid-
kristalle mit QPM-Periodenldngen von A = 1,7 mm und A = 0,78 mm sowie ein
5 mm langer Galliumarsenidkristall mit A = 0,46 mm zur Verfiigung. AufSerdem
wurde ein 0,5 mm dicker Galliumarsenid-Wafer eingesetzt. Alle Galliumarsenid-
Kristalle sind um 2060 nm antireflexionsbeschichtet (R < 0,5 %) und stammen von
BAE-Systems, Vereinigtes Koénigreich. Zum Vergleich wurde auflerdem ein 20 mm
langer Lithiumniobatkristall ohne aktive Polungsperiode, welcher ebenfalls eine Anti-
reflexionsbeschichtung mit R < 0,2 % besitzt, an Stelle des Differenzfrequenzkristalls
eingesetzt.

MAcH-ZeHNDER-Interferometer

Die Untersuchung der im Differenzfrequenz-Kristall K, induzierten thermischen
Linse erfolgt mit einem MacH-ZenNDER-Interferometer [67, 68] (siehe Abbildung 4.3),
welches bei der Wellenldnge 1030 nm betrieben wird. Das Licht im Probenarm des
Interferometers durchlduft zwei Hohlspiegel sowie den Differenzfrequenzkristall im
optisch-parametrischen Oszillator. Da die beiden Hohlspiegel eine Kriimmung der
Wellenfronten verursachen, befindet sich eine konvexe Linse L im Probenarm, sodass
die Phasenfronten nach Durchgang durch den zweiten Hohlspiegel wieder eben sind.
Die Lange des Referenzarms kann mit einem Piezotranslator kontrolliert werden. Das
durch Uberlagerung von Proben- und Referenzarm entstehende Interferenzmuster
wird mit einer CCD-Kamera (Auflosung 1600 x 1200 Pixel) und einer Linse, welche
die Kristallmitte von K, auf dem CCD-Chip abbildet, aufgezeichnet. Die Breite eines
Pixels und damit die Auflésung des aufgenommenen Bildes entspricht 7,16 pm im
Kristall.

1030 nm g .

qT Piezo Abbildung 4.3: Aufbau zur

\ 11 Beobachtung der thermischen
Linse im Differenzfrequenzkris-
tall Ko: Zwei Strahlteiler ST und
zwei Planspiegel S bilden ein
MacH-ZeBNDER-Interferometer.
Die Linse L dient zur Kompensa-
tion der Wellenfrontverzerrung
durch die Resonator-Hohlspiegel.
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Bestimmung der Phaseninderung

Zur Bestimmung der durch die thermische Linse induzierten relativen Phasenan-
derung im Probenarm wird die Phasenschrittinterferometrie eingesetzt [69]. Dazu
werden drei Interferenzbilder mit der CCD-Kamera aufgezeichnet, wobei das zweite
Bild um eine globale Phase © und das dritte Bild um 20 gegeniiber dem ersten Bild
phasenverschoben ist. Die globale Phasenverschiebung wird mit dem Piezotranslator
eingestellt. Aus den drei Intensitdten /; 5 3 l1dsst sich dann pixelweise die Phasendiffe-
renz zwischen Referenz- und Probenarm berechnen [69]:

(4.1)

® = arctan (([3 —I1)(cos© — 1) — (I3 — I1)(cos 20 — 1))

(I3 — 1) sin® — (I — 1) sin 20

Da der Arkustangens nur Werte zwischen —7/2 und 7 /2 liefert, weisen die so er-
haltenen Bilder noch Unstetigkeiten an den Definitionsgrenzen des Arkustangens
auf, welche durch Addition von Vielfachen von 7 mit sogenannten , unwrapping”-
Algorithmen verstetigt werden kénnen. Zur Phasenanalyse und Verstetigung wird
die Software FRAN von der Universitat Warwick, Vereinigtes Konigreich, verwendet
[70].

Da fiir die Berechnung die Phasenverschiebung © bekannt sein muss, wird die Trans-
lation des Piezoaktors in Abhdngigkeit von der angelegten Spannung kalibriert.
Hierzu wird mit einer Photodiode die Intensitdt im Zentrum des Interferenzsignals
gegen die Piezospannung aufgezeichnet (siehe Abbildung 4.4). Im Spannungsbereich
zwischen 100 und 400 V ergibt sich eine lineare Phasendanderung von 27/(44,3 V).
Im Experiment werden drei Phasenbilder mit jeweils 10 V Spannungsunterschied
aufgenommen, was einer Phasendifferenz von © = 81,4° entspricht.

! !
1 &8 & &8 & SERY SRERE W
:-g
% Abbildung 4.4: Kalibrierung der Phasenver-
k= schiebung zwischen Referenz- und Probenarm in
£ Abhingigkeit von der Piezospannung. Die An-
g passung einer Sinusfunktion ergibt eine Periodi-
= zitdt von 44,3 V.

1 1
O100 200 300 400
Piezospannung / V
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4.2 Ergebnisse

421 Infrarot-OPO

Durchstimmbarkeit und Linienbreite

Abbildung 4.5 zeigt das Durchstimmverhalten des optisch-parametrischen Oszillators
tiir Temperaturen zwischen 30 °C und 180 °C bei der Periodenldnge A = 13,5 pm.
Signal- und Idlerwelle decken liickenlos den Bereich zwischen 1960 nm und 2160 nm
symmetrisch um den Degenerationspunkt bei 2060 nm ab, was Differenzfrequenzen
von 0 THz bis 15 THz entspricht.

N

caof T T e EspToToT T
c : a " : : . ¢
S2110 PR R L L - } .
& o, a"" ° e-pol g 101 f o ’
5 2060 gl = o-pol g | o
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= T g . .
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Temperatur / °C Temperatur / °C

Abbildung 4.5: Temperaturdurchstimmbarkeit der ordentlich polarisierten (o-pol) Signalwelle und
der aufSerordentlich polarisierten (e-pol) Idlerwelle fiir die Periodenlinge A = 13,5 um (links) sowie
die aus den Wellenlingen berechnete Differenzfrequenz (rechts).
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Abbildung 4.6: Fasry-PErOT-Spektrum der umlaufenden Signal- und Idlerwelle (links) und vergro-
fSerter Ausschnitt der Signalwelle (rechts) zur Bestimmung der Linienbreite.

Abbildung 4.6 zeigt das bei einer Differenzfrequenz von 2 THz mit einem Scanning-
FaBry-PEroT-Interferometer hinter dem Auskoppelspiegel aufgenommene Spektrum
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von Signal- und Idlerwelle. Mit dem freien Spektralbereich des FPIs von 1 5 GHz
ergibt sich daraus eine maximale Linienbreite der umlaufenden Wellen von

47
Av.. < — x 1 Hz = MHz.
Vsi < 9100 x 1,6 GHz = 7.5 Z

Resonatorinterne Leistung

Fiir den spéteren Differenzfrequenz-Mischprozess ist nicht nur das spektrale Ver-
halten, sondern auch die resonatorinterne Leistung der umlaufenden Signal- und
Idlerwelle von entscheidender Bedeutung. Abbildung 4.7 zeigt fiir verschiedene Dif-
ferenzfrequenzkristalle die Summe der resonatorinternen Leistungen von Signal-
und Idlerwelle, sowie die aus Pumpleistung P, und unterdriickter Pumpleistung P,
berechnete Konversionseffizienz n des parametrischen Prozesses:

S 4.2
n 2 (4.2)

P

Die resonatorinternen Leistungswerte wurden aus der durch den Auskoppelspiegel
transmittierten Leistung ermittelt. Bei allen Messungen wurde die gleiche Resona-
torkonfiguration verwendet und nur der jeweilige Differenzfrequenzkristall ausge-
tauscht. Ohne Mischkristall werden resonatorinterne Leistungen bis zu 450 W bei
Konversionseffizienzen bis zu 60 % erreicht. Mit 10 mm GaAs sinkt die resonator-
interne Leistung bei nur leicht erh6hter Schwelle um einen Faktor vier, und die
Effizienz fillt auf etwa 25 % ab.

60
400 | = ohne Kristall
L 0F S S
~
z 300 F S A0 T
N T I S
5200 g 3
o St/ N SRR =
100 M1 k /| == 0,5mm GaAs
0 0 . | *— 10 mm GaAs
0 0 5 10 15
Py /W

Abbildung 4.7: Resonatorinterne Leistung (links) sowie Konversionseffizienz bezogen auf die Pump-
leistung (rechts) fiir verschiedene Mischkristalle: ohne DFG-Kristall, 20 mm Lithiumniobat, 0,5 mm
GaAs und 10 mm GaAs.

Thermische Linse in GaAs

Der Einfluss des GaAs-Mischkristalls auf den Resonator wurde wie in Abschnitt
4.1.1 beschrieben mit einem MacH-ZeaNDER-Interferometer bei laufendem Betrieb des
optisch-parametrischen Oszillators untersucht. Abbildung 4.8 zeigt Interferogramme
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tiir Resonatorleistungen bis Pres = 102 W unter Verwendung eines 10 mm langen
GaAs Mischkristalls. Das Interferometer wurde so justiert, dass das Interferogramm
innerhalb des GaAs-Kristalls bei nicht laufendem Oszillator eine moglichst konstante
Phase aufweist. Das Streifenmuster aufserhalb des Kristalls ist ein Hinweis darauf,
dass Ein- und Austrittsflache des GaAs-Kristalls zueinander eine leichte Keiligkeit
besitzen.

1 mm

b — -
m—tl -~ wnasy | Lo

.w- ST ’ % ‘
e . v

P, =0W 28 W 49 W 102 W

Abbildung 4.8: Interferogramme eines 10 mm langen GaAs-Kristalls fiir resonatorinterne Leistungen
von 0, 28, 49 und 102 W. Der weifSe Kreis hat den gleichen Radius wq wie die Signal- und Idlerwelle
am Ort des Kristalls.

Mit dem in Abschnitt 4.1.1 beschriebenen Phasenschrittverfahren wurde fiir verschie-
dene resonatorinterne Leistung der absolute Phasenverlauf ermittelt. Abbildung 4.9
zeigt horizontale Schnitte durch die ermittelten transversalen Phasenprofile fiir einen
10 mm langen GaAs-Kristall sowie einen 20 mm langen Lithiumniobat-Kristall. Im
Zentrum des Strahls wird in GaAs eine zusitzliche Phase von 57 bei einer resonator-
internen Leistung von 102 W akkumuliert, bei Lithiumniobat ist es nur etwa 7 bei
278 W.

1,4
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Abbildung 4.9: Horizontaler Phasenverlauf fiir verschiedene resonatorinterne Leistungen Pres eines
10 mm langen GaAs-Kristalls (links) sowie eines 20 mm langen Lithiumniobat-Kristalls (rechts). In
Blau ist das Strahlprofil der resonanten Wellen mit wo = 95 um eingezeichnet.

4.2.2 THz-Differenzfrequenzmischung in GaAs

Durchstimmbarkeit und Leistung

Abbildung 4.10 zeigt die bei maximaler Pumpleistung erreichten THz-Leistungen
tiir verschiedene GaAs-Mischkristalle: Einen Kristall mit 5 mm Lange und QPM-
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Periode A = 0,46 mm fiir Phasenanpassung bei etwa 3 THz, einen 10 mm langen
Kristall mit QPM-Periode A = 0,78 mm fiir Phasenanpassung bei etwa 2 THz, einen
10 mm langen Kristall mit QPM-Periode A = 1,7 mm fiir Phasenanpassung bei et-
wa 1 THz sowie einen GaAs-Wafer mit 500 pm Dicke. Die [001]-Kristallrichtung des
GaAs ist dabei parallel zur Polarisation der Idlerwelle orientiert (sieche Abbildung 2.8).
Die resonatorinterne Leistung der Signal- und Idlerwelle betrédgt bei den periodisch
orientierten Proben etwa 100 W, fiir den GaAs-Wafer etwa 250 W. Neben den Haupt-
maxima mit Leistungen von 14 ptW (= 3 THz), 32 ptW (= 2 THz), 14 ptW (= 1 THz)
und 2.5 ptW (Wafer) sind bei den fiir 1 und 2 THz quasiphasenangepassten Proben
auch Nebenmaxima zu erkennen, in denen bis zu 7 uW bei 4,3 THz erzeugt werden.
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Abbildung 4.10: Frequenzabhingigkeit der THz-Leistung fiir verschiedene Differenzfrequenzkristalle
(von oben nach unten): 5 mm GaAs mit A = 0,46 mm, 10 mm GaAs mit A = 0,78 mm, 10 mm GaAs
mit A = 1,7 mm sowie ein 0,5 mm dicker GaAs-Wafer.

Polarisation

Mit einem Gitterpolarisator wurde die Polarisation der THz-Welle fiir die verschie-
denen GaAs-Mischkristalle ermittelt. Abbildung 4.11 zeigt die mit der Golayzelle
gemessene, untergrundkorrigierte und normierte Leistung hinter dem Polarisator
gegen den Winkel des Polarisators fiir zwei Orientierungen des 0,5 mm dicken GaAs-
Wafers. Ein Winkel von 0° bedeutet dabei, dass die Gitterdrahte des Polarisators
horizontal, also parallel zur Polarisation der Pump- und Signalwelle des parametri-
schen Oszillators, liegen.
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270°

Abbildung 4.11: Transmittierte THz-Leistung in Abhingigkeit vom Winkel des Gitterpolarisators
fiir verschiedene Ausrichtung des 0,5 mm dicken GaAs-Wafers: [110]-Kristallrichtung parallel (a) und
senkrecht (b) zur Signalwelle. Die Frequenz der THz-Welle betrigt 2,1 THz.

Abbildung 4.12 zeigt die auf gleiche Weise gemessene Winkelabhingigkeit der durch
den Polarisator transmittierten Leistung fiir die 10 mm lange periodisch orientierte
Galliumarsenid-Probe mit Periodenldnge A = 0,78 mm.

10 mm QPM-GaAs
[001]

180°

Abbildung 4.12: Transmittierte THz-Leistung in Abhingigkeit vom Winkel des Gitterpolarisators
fiir einen 10 mm langen periodisch orientierten GaAs-Kristall. Die Frequenz der THz-Welle betrigt
2,1 THz.
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Strahlprofil

Fiir die Anwendbarkeit der THz-Strahlung ist das Strahlprofil von grofser Bedeutung.
Abbildung 4.13 zeigt die transversale Leistungsverteilung der Differenzfrequenzwelle
bei 2,1 THz unter Verwendung des 10 mm langen GaAs-Mischkristalls mit einer QPM-
Periode von A = 0,78 mm. Das Strahlprofil wurde im kollimierten Strahl 15 cm hinter
dem ersten Off-Axis-Parabolspiegel O, (siehe Abbildung 4.1) mit einer Kreisblende
mit Durchmesser 1 mm abgerastert.

Abbildung 4.13: Strahlprofil des kollimierten
THz-Strahls bei der Frequenz 2,1 THz. Die Kreis-
blende vor dem DLaTGS-Detektor hatte einen
Durchmesser von 1 mm (weifSer Kreis). Die ge-
punkteten Kurven zeigen den Intensititsverlauf
entlang zweier Schnitte durch die Strahlmitte.

Position / mm

Position / mm

4.3 Diskussion

4.3.1 Infrarot-OPO

Durchstimmbarkeit und Linienbreite

Signal- und Idlerwelle lassen sich durch Temperaturdnderung von 30 °C bis 180 °C
in einem Bereich von £100 nm um den Entartungsbereich durchstimmen, was Dif-
tferenzfrequenzen von 0 THz bis 15 THz entspricht (siehe Abbildung 4.14). Da die
Oszillation am wahrscheinlichsten bei demjenigen Signal- und Idlerwellenldngenpaar
startet, welches die Phasenanpassungsbedingung 2.8 mit Ak = 0 erfiillt, lasst sich das
Durchstimmverhalten durch Nullsetzen von Gleichung 2.8 theoretisch vorhersagen.
Verwendet man die Sellmeiergleichung von Yao et al. [47] fiir die ordentlich polari-
sierte Pump- und Signalwelle sowie die Sellmeiergleichung von Paul et al. [44] fiir
die auSerordentlich polarisierte Idlerwelle, so ergibt sich eine Abweichung von etwa
150 nm von den gemessenen Werten (gestrichelte Linie in Abbildung 4.14.). Nach
Subtraktion eines konstanten Werts 6.4 x 1073 von der von Yao et al. veroffentlich-
ten Sellmeiergleichung weicht der theoretische Verlauf weniger als 10 nm von den
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Messwerten ab. Der nétige Offset, welcher als Korrektur fiir die Doppelbrechung des
Materials verstanden werden kann, ldsst sich durch die verschiedenen Bestimmungs-
methoden der Sellmeiergleichungen sowie die von der Kristallzusammensetzung
abhéngige Doppelbrechung [71] erklédren. Er liegt aufierdem in der Gréflenordnung
der Abweichung zwischen den veroffentlichten Brechungsindexwerten des aufieror-
dentlichen Brechungsindex [42, 46, 47].

N
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o
;‘i’ 2 10
5 3
£ R
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30 60 90 120 150 180

Temperatur / °C Temperatur / °C

Abbildung 4.14: Gemessene Temperaturabhingigkeit der ordentlich polarisierten Signal- und der
aufSerordentlich polarisierten Idlerwelle (links) sowie deren Differenzfrequenz (rechts). Kreise und
Quadrate stellen Messdaten dar. Gestrichelt ist der theoretische Verlauf unter Verwendung der Sellmei-
ergleichung fiir die ordentlich polarisierten Wellen von Yao et al. [47] sowie fiir die auflerordentlich
polarisierte Welle von Paul et al. [44] eingezeichnet. Die durchgezogenen Linien zeigen die Vorhersage
unter Verwendung einer modifizierten Sellmeiergleichung fiir die ordentlich polarisierten Wellen (siehe
Text).

Abbildung 4.6 zeigt, dass die parametrische Oszillation einmodig lauft. Betrachtet
man den freien Spektralbereich des Spiegelresonators von etwa 400 MHz und die
Verstarkungsbreite des parametrischen Prozesses von 150 GHz (siehe Abbildung 2.7),
konnte man zu dem Schluss kommen, dass mehrere hundert Resonatormoden ge-
genseitig konkurrieren, sodass sich daraus nicht automatisch ein einmodiger Betrieb
ergeben wiirde.

In der folgenden Betrachtung wird angenommen, dass die parametrische Oszillation
bei den Signal- und Idlerfrequenzen vy, und v, startet, weil fiir dieses Frequenzpaar
die Resonanzbedingung des Resonators sowie die Energieerhaltungsbedingung der
parametrischen Konversion (Gleichung 2.3) erfiillt sind. Abbildung 4.15 zeigt exem-
plarisch die Resonanzen des gemeinsamen Spiegelresonators fiir die Signal- und
Idlerwelle fiir Frequenzen v, = v + Ay, und v; = 59 — Ay, dargestellt durch die
Leistungsiiberhohung des Resonators bei der jeweiligen Frequenz (siehe Gleichung
2.15). Durch die Doppelbrechung des Lithiumniobats unterscheiden sich die freien
Spektralbereiche der Signalwelle F'SR, und der Idlerwelle 'S R; leicht. Fiir benach-
barte Resonatormoden der Signalwelle mit Ay, = N x FSR; , trifft“die zugehorige
Idlerfrequenz daher nicht automatisch eine Resonanzfrequenz des Resonators und
erleidet unter Umstdnden hohe Verluste, sodass die parametrische Oszillation nicht
starten kann.
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0
i’ FSR, Abbildung 4.15: Schematische Darstellung der
- N FaBry-PEroT-Resonanzen des doppelresonanten
: : : : : : Resonators fiir die Signal- und Idlerwelle. Die
=N : : : : freien Spektralbereiche der Signal- und Idlerwelle
i ES Ri: : : : : unterscheiden sich durch die Doppelbrechung im
- L 5 5 ; ; Lithiumniobat leicht.

0 Av,=-Av, / b. E.

Ein Maf3 fiir die Verluste beziehungsweise die Wahrscheinlichkeit, dass die para-
metrische Oszillation bei dieser Signalfrequenz starten kann, ist das Produkt der
Uberhshungen fiir die Signal- und Idlerwelle. Abbildung 4.16a) zeigt das normierte
Produkt aus Signal- und Idleriiberhhung, U, x U;, fiir Frequenzverschiebungen bis
Avs = 150 GHz sowie die Signalverstarkung des 2,5 cm langen OPO-Kristalls, wobei
Resonatorverluste von 2 % angenommen werden. Aufgrund des unterschiedlichen
freien Spektralbereichs und der verschiedenen Dispersion bei der Signal- und Idler-
wellenldnge tiberlagern sich die Modenkdmme fiir die Signal- und Idlerwelle nur
alle 140 GHz zu den sogenannten Modenclustern [72]. Da dies ungefdhr der Band-
breite der parametrischen Verstarkung entspricht, ist nur innerhalb des zentralen
Modenclusters parametrische Oszillation moglich. In Abbildung 4.16b) ist dieser
zentrale Modencluster vergroflert dargestellt. Relativ zum zentralen Modenpaar, bei
dem perfekte Resonanz angenommen wurde, besitzen alle weiteren Modenpaare
ein wesentlich niedrigeres Produkt der Uberh('jhungen U, x U;, sodass hier ein An-
schwingen der parametrischen Oszillation unterdriickt wird. Insgesamt ist es also
sehr unwahrscheinlich, dass im vorliegenden parametrischen Oszillator eine Oszilla-
tion bei einem zweiten Signal- und Idlermodenpaar startet, und der OPO kann als
intrinsisch einmodig bezeichnet werden.
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Abbildung 4.16: Produkt aus Signal- und Idleriiberhéhung sowie parametrische Verstirkung bei
Verschiebung der Signalfrequenz. Bei der Verschiebung Avs = 0 GHz wird Resonanz von Signal-
und Idlerwelle sowie das Maximum der parametrischen Verstirkung angenommen. Rechts ist ein
Ausschnitt fiir kleine Frequenzverschiebungen vergrofiert dargestellt.
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Pumpschwelle und resonatorinterne Leistung

Die Pumpschwelle der parametrischen Oszillation liegt fiir den Resonator ohne
Differenzfrequenzkristall bei P5" = 1,6 + 0,1 W (siehe Abbildung 4.7). Unter der
Annahme gleicher Verluste fiir die Signal- und Idlerwelle ergibt sich damit nach
Gleichung 2.12 ein Gesamtverlust von V; = Vi = 2,3 + 0,1 %, was sehr gut zu den
addierten Verlusten am Auskoppelspiegel (I = 0,9 %), fiinf hochreflektierenden
Resonatorspiegeln (7' < 0,2 %) und den zwei Kristallflachen (7" =~ 99,8 %) passt. Mit
Lithiumniobat als Differenzfrequenzkristall erh6ht sich die Schwelle um 0,4 W, was
Gesamtverlusten von 2,6 £ 0,1 % entspricht und damit nur 0,3 % hoher ist als ohne
Differenzfrequenzkristall.

Durch die 1 cm lange periodisch orientierte GaAs-Probe erhéht sich die Schwelle
auf (3,2 £ 0,2) W, was Umlaufverlusten von V; = V; = 3,2 + 0,4 % entspricht. Die
Galliumarsenidkristalle verursachen also einen zusatzlichen Verlust von 0,9 4 0,4 %
im Resonator, was deutlich mehr als die vom Hersteller angegebene Restreflektivitit
von R < 0,1 % pro Fldche ist. Nimmt man an, dass die erhchte Schwelle komplett
auf Absorption im Galliumarsenid bei 2 pm zuriickzufiihren ist, ergibt sich mit der
Kristallinge L = 10 mm ein Absorptionswert von

1
QGas =~ n(1-V)=09 £04m " (4.3)

Auf die Absorption des Galliumarsenids bei Wellenldngen um 2 pm wird im folgenden
Abschnitt genauer eingegangen.

Die erreichte resonatorinterne Leistung bei maximaler Pumpleistung fallt von 450 W
beim ohne Differenzfrequenzkristall laufenden Resonator auf nur noch etwa 100 W
mit 1 cm GaAs als Differenzfrequenzkristall ab und zeigt ein Sattigungsverhalten
(siehe Abbildung 4.7). Dieses Verhalten geht mit einem Einbruch der Konversionsef-
fizienz von 60 % auf 25 % einher und kann nicht durch die leicht erhohte Schwelle,
welche keinen Einfluss auf die maximale Konversionseffizienz hat [73], erklart wer-
den. Auch die durch den zusitzlichen optischen Weg im Differenzfrequenzkristall
verdnderte Resonatorgeometrie kann den Einbruch nicht erkldren, da sich die im
Resonator stabil gefiihrten Moden fiir die verschiedenen Differenzfrequenzkristalle
nur minimal in ihren Strahlradien unterscheiden (siehe Abbildung 4.2).

Thermische Linse in GaAs

Als Ursache fiir die Begrenzung der resonatorinternen Leistung wird der Aufbau
einer thermischen Linse im GaAs-Mischkristall vermutet. Abbildung 4.9 zeigt die
vom Differenzfrequenzkristall zusitzlich induzierte Phasenverschiebung der umlau-
tenden Wellen fiir verschiedene resonatorinterne Leistungen. Die Phasenverschie-
bung wird in GaAs hauptsédchlich durch den thermo-optischen Effekt bewirkt (siehe
Abschnitt 2.5.1). Abbildung 4.17a zeigt Anpassungen von Gleichung 2.23 an die ge-
messenen Phasenprofile im Galliumarsenid, wobei als Anpassungsparameter nur
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die absorbierte Leistung Py sowie ein Phasenoffset ®,, welcher der unbekannten
Absolutphase der aufgenommenen Interferogramme Rechnung tragt, variiert wur-
den. Bei einer resonatorinternen Leistung von 102 W betrdgt die aus der Anpassung
ermittelte absorbierte Leistung Py = 0,75+£0,01 W. Aus der absorbierten Leistung, der
resonatorinternen Leistung sowie der Kristalllinge kann der Absorptionskoeffizient
des Materials berechnet werden:

1 P
o= _Zhl <1 — PRZ) : (4.4)

Fiir alle resonatorinternen Leistungen ergibt sich tibereinstimmend der Wert
Qgans = (7,1 x 1077 £3 x 1072) m™, (4.5)

welcher fiir die Signal- und Idlerwellenldnge um den Degenerationspunkt bei 2060 nm
gilt. Da der Wert unabhéngig von Pgs ist, spielen nichtlineare Effekte wie z. B. Zwei-
photonenabsorption keine Rolle. Der Wert passt sehr gut zu dem aus der Verdnderung
der Pumpschwelle abgeschitzten Absorptionswert (0,9 & 0,4) m™! (siehe Gleichung
4.3).
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Abbildung 4.17: a) Querschnitte durch die Phasenprofile fiir resonatorinterne Pumpleistungen von 5
bis 102 W sowie der nach Gleichung 2.23 angepasste, theoretische Verlauf. b) Aus den Anpassungen
ermittelte Stirke der thermischen Linse A® = ®(r = 0) — ®(r = wp) in Abhingigkeit von der
resonatorinternen Pumpleistung.

Abbildung 4.17b zeigt die aus der Anpassung ermittelte Starke A® der thermischen
Linse (siehe Gleichung 2.28) in Abhédngigkeit von der resonatorinternen Leistung
Pres. Der Verlauf ist linear mit einer Steigung von 9,1 x 10?71 ~!. Durch den GaAs-
Kristall wird bei der resonatorinternen Leistung Pg2* = 102 W ein Phasenunterschied
A® = 7 zwischen Strahlmitte und Strahlradius wy der Resonatormode induziert. In
Verbindung mit dem Sattigungsverhalten der resonatorinternen Leistung bei Pres ~
PRix (siehe Abbildung 4.7) wird das Erreichen einer thermischen Linse mit der Starke
A® = 7 als Begrenzungsfaktor fiir die resonatorinterne Leistung interpretiert. Da die
Phasenverschiebung in einem Interferometer mit Licht der Wellenldnge A = 1,03 um
beobachtet wurde, miissen die Werte in Bezug auf die im Resonator umlaufenden
Signal- und Idlerwellen noch durch den Faktor 2 geteilt werden. Die resonatorinterne
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Pumpleistung sattigt bei dem Wert, bei welchem die Stdrke der thermischen Linse fiir
die resonanten Wellen den Wert A® = 0,57 erreicht. Auch beim direkten THz-OPO
tiihrte die maximal erreichte resonatorinterne Leistung zu einer thermischen Linse
mit dhnlicher Starke, namlich A® = 0,67 (siehe Abschnitt 3.3.1).

Als Material mit einer geringeren Absorption wurde statt des GaAs-Kristalls ein 2 cm
langer Lithiumniobat-Kristall in den Resonator eingesetzt, und auf gleiche Weise
wurden Phasenprofile aufgezeichnet. Abbildung 4.18a zeigt Querschnitte durch die
gemessenen Phasenprofile sowie Anpassungen unter Berticksichtigung des thermo-
optischen Effekts (2.23) und des photoelastischen Effekts (2.26). Bei der resonator-
internen Leistung 278 W werden demnach (221 +4) mW absorbiert. Mit Gleichung 4.4
ergibt sich {ibereinstimmend fiir alle drei Pumpleistungen der Absorptionskoeffizient

arny = (4x1072£03x107%) m™*. (4.6)

Da sich Pgres zu ndherungsweise gleichen Teilen aus ordentlich und aufierordentlich
polarisiertem Licht zusammensetzt, handelt es sich bei der gemessenen Absorption
um einen Wert zwischen der tatsdchlichen Absorption fiir ordentlich- und aufier-
ordentlich polarisiertes Licht. Magnesiumdotiertes Lithiumniobat hat bei 2,06 pm
Absorptionskoeffizienten zwischen a, &~ 10?2 m™! und o, ~ 4 x 1072 m~! [40], was
gut mit dem hier ermittelten Wert iibereinstimmt.
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Abbildung 4.18: a) Querschnitte durch die Phasenprofile des 2 cm langen LiNbOs-Kristalls im
Mischfokus sowie Anpassung unter Beriicksichtigung des thermo-optischen und photo-elastischen
Effekts. b) Stirke A® der thermischen Linse in Abhdngigkeit von der resonatorinternen Leistung. Die
lineare Anpassung wurde bis A® = 7 extrapoliert.

Abbildung 4.18b stellt die aus den Anpassungen ermittelte Starke A¢ der thermischen
Linse gegen die resonatorinterne Pumpleistung Pg.s dar. Bei 278 W resonatorinterner
Leistung ist die Stdrke der Linse A® = 0,287. Um in 2 cm Lithiumniobat die gleiche
Linsenstidrke wie im 1 cm langen GaAs-Kristall bei Pres = 100 W zu erzeugen, wiren
1000 W resonatorinterne Leistung notig.

Bisher wurde der thermische Effekt im OPO-KTristall vernachléssigt, was im Fall des
viel starker absorbierenden GaAs als Mischkristall auch gerechtfertigt ist. Bestehen
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sowohl OPO- als auch Differenzfrequenzkristall aus Lithiumniobat, muss berticksich-
tigt werden, dass der thermische Effekt auch im 2,5 cm langen OPO-Kristall auftritt
und somit — summiert iiber beide Kristalle — die 2,25-fache Linsenstiarke zu erwarten
ist. Die so abgeschitzte maximale resonatorinterne Leistung von Pg2* ~ 444 W liegt
noch etwas iiber den experimentell erreichten 380 W (siehe Abbildung 4.7), sodass
mit Lithiumniobat als Mischkristall noch keine Begrenzung durch die thermische
Linse zu erwarten ist. Eine Diskussion, in wie weit Lithiumniobat als Mischkristall
geeignet ist, wird in Kapitel 5 durchgefiihrt.

4.3.2 THz-Differenzfrequenzmischung in GaAs

Durchstimmbarkeit und Leistung

Die maximalen Ausgangsleistungen der im Galliumarsenid-Differenzfrequenzkristall
erzeugten THz-Wellen sind 14 nW fiir den 5 mm langen 3-THz-Kristall, 32 nW fiir
den 10 mm langen 2-THz-Kristall und 14 nW fiir den ebenfalls 10 mm langen 1-
THz-Kristall. Mit dem 500 pm dicken GaAs-Etalon konnten bei 1,5 THz etwa 2,5 ptW
erzeugt werden. Neben den Hauptmaxima sind bei allen Mischkristallen, aufser dem
3 THz-Kristall, starke Nebenmaxima zu erkennen, welche bei Vielfachen der jewei-
ligen Designfrequenz liegen. Die Nebenmaxima sind durch hohere Ordnung der
Quasiphasenanpassung zu erkldren: Mit Hilfe von Gleichung 2.5 ldsst sich die zu
erwartende Ausgangsleistung der Differenzfrequenzwelle berechnen. Abbildung 4.19
zeigt die erwartete Ausgangsleistung unter Beriicksichtigung von Quasiphasenanpas-
sung bis zur siebten Ordnung (siehe Gleichung 2.7). Als resonatorinterne Leistung
wurde fiir die Berechnung 100 W fiir die quasiphasenangepassten Proben und 250 W
tiir den GaAs-Wafer angenommen - jeweils gleich verteilt auf Signal- und Idlerwelle.
Auflerdem wurde die THz-Absorption von GaAs [74] sowie die Fresnel-Reflektion
der THz-Welle beim Austritt aus dem Kristall beriicksichtigt. Die gemessenen Neben-
maxima des Kristalls mit A = 1,7 mm fallen auf die dritte, fiinfte und siebte Ordnung
der Quasiphasenanpassung, das Nebenmaximum beim Kristall mit A = 0,78 mm
lasst sich mit Quasiphasenanpassung dritter Ordnung identifizieren, und beim Kris-
tall mit der kiirzesten Periodenldnge A = 0,46 mm ist unterhalb von 5 THz keine
Quasiphasenanpassung hoherer Ordnung zu erwarten.

Beim Kristall mit Periodenldnge A = 0,78 ym wurden in Quasiphasenanpassung
dritter Ordnung 7 pW bei 4,3 THz erzeugt, was bei Quasiphasenanpassung erster
Ordnung 63 pW entsprechen wiirde. Mit dem Kristall mit Periodenldnge A = 1,7 mm
wurde in fiinfter Ordnung Quasiphasenanpassung noch 4,7 uW bei 3,8 THz nachge-
wiesen, was in erster Ordnung Quasiphasenanpassung knapp 120 pW entsprechen
wiirde.

Die gemessenen Positionen der Maxima weichen weniger als 0,1 THz von den theore-
tischen Vorhersagen ab. Der Unterschied ist moglicherweise durch eine Abweichung
des Brechungsindex im THz-Bereich zu erkldren, da sich die in diesem Bereich ver-
offentlichten Brechungswerte um bis zu 4 x 1072 unterscheiden [56, 74]. Auflerdem
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Abbildung 4.19: THz-Ausgangsleistung fiir verschiedene GaAs-Mischkristalle sowie die Transmissi-
on durch 25 cm Laborluft mit Luftfeuchte 50 %. Kreise stellen Messwerte dar. Die durchgezogenen
Linien sind die theoretische Vorhersage fiir Quasiphasenanpassung bis zur siebten Ordnung (siehe
Text). Auf Fehlerbalken wurde zur besseren Lesbarkeit verzichtet (siehe Abbildung 4.10).

befinden sich im betrachteten Spektralbereich starke Wasserabsorptionen, welche
teilweise zu einer Transmission unter 10 % auf dem 25 cm langen Weg vom Kristall
zum Detektor (Luftfeuchte etwa 50 %) fiihren, sodass die Maxima der gemessenen

Leistung nicht mit den Maxima der Verstiarkung zusammenfallen miissen (siehe
Abbildung 4.19).

Die vorhergesagte Leistung stimmt fiir den 0,5 mm GaAs-Wafer gut mit der Theorie
tiberein. Bei den quasiphasenangepassten Kristallen liegt die erreichte Leistung im
Hauptmaximum um einen Faktor 0,4 — 0,8 unter der Erwartung. Eine mogliche
Erklarung ist, dass Gleichung 2.5 von ebenen Wellen mit gleichem Strahlradius w, =
95 pum im Kristall ausgeht. Die Wellenldnge der THz-Welle ist im Kristall in der
Grofienordnung des Strahlradius, sodass hier das Licht, welches am Kristallanfang
erzeugt wurde, nicht ohne Beugungsverluste und nicht als ndherungsweise ebene
Welle das Kristallende erreicht und teilweise den Detektor nicht erreicht. Aufierdem
befinden sich bei den Frequenzen etwas oberhalb von 1, 2 und 3 THz jeweils starke
Wasserabsorptionsbanden, welche bei der Simulation nicht berticksichtig wurden.
Fiir die hoheren QPM-Ordnungen stimmen die erreichten Leistungen gut mit den
Erwartungen {iberein.
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Polarisation und Strahlprofil

Fiir die quasiphasenangepassten Galliumarsenidproben sowie den Wafer wurde mit
dem Gitterpolarisator die Polarisation der erzeugten THz-Wellen ermittelt (siehe
Abbildungen 4.12 und 4.11). An die Messungen wurde das bei Drehung eines Po-
larisators zu erwartende Transmissionsverhalten (siehe Gleichung 3.4) angepasst.
Abbildung 4.20 zeigt das Ergebnis der Anpassungen fiir den 0,5 mm GaAs Wafer
in zwei Orientierungen sowie fiir die 10 mm QPM-GaAs-Probe mit Periodenlidnge
A = 0,78 mm. Die Anpassung bestétigt die lineare Polarisation der THz-Wellen. Et-
wa 5 % der einfallenden THz-Welle werden unabhédngig von der Ausrichtung des
Polarisators transmittiert, was hauptséachlich auf einen nicht perfekten Gitterpolarisa-
tor zurtickzufiihren ist. Die THz-Welle ist immer entlang der [110]-Achse des GaAs
polarisiert, was mit den Betrachtungen in Abschnitt 2.2.2 iibereinstimmt.

0° 0°

70° 70°

180° 180°
0,5 mm GaAs,v = 2,1 THz 10 mm QPM-GaAs, v = 2,1 THz

Abbildung 4.20: Durch den Gitterpolarisator transmittierte THz-Leistung gegen den Winkel des
Polarisators fiir zwei Ausrichtungen des GaAs-Wafers (links) sowie fiir die 10 mm lange, periodisch
orientierte GaAs-Probe (rechts). Die durchgezogenen Linien sind Anpassungen nach Gleichung 3.4.

Abbildung 4.21 zeigt das Strahlprofil der kollimierten THz-Welle bei der Frequenz
2,1 THz sowie Querschnitte durch das Strahlzentrum, welche sehr gut mit der An-
passung eines mit der Blendenapertur gefalteten Gauss-Profils (siehe Gleichung 3.3)
zusammenfllt. Der horizontale 1/e*-Strahlradius ist wy, = 11,1 & 0,01 mm, der ver-
tikale Strahlradius wy, = 10,8 £ 0,01 mm. Die in GaAs erzeugten THz-Wellen sind
also nahezu perfekte Gaussstrahlen mit einem Radienverhiltnis von 0,97.
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Abbildung 4.21: Gemessenes Intensititsprofil
und Anpassung eines Gauss-Profils an Quer-
schnitte durch das Strahlzentrum. Die Frequenz
der THz-Welle ist 2,1 THz.
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Kapitel
Vergleich der Verfahren

Beide in dieser Arbeit untersuchten Quellen basieren auf optisch-parametrischer
Oszillation und unterscheiden sich hauptsédchlich in dem die THz-Welle erzeugenden
Prozess. Beim pumpiiberhohten THz-OPO ist dies der parametrische Prozess selbst,
dessen Idlerwelle die THz-Welle ist. Bei der THz-DFG wird die THz-Welle in einer
nachgeschalteten Differenzfrequenzmischung aus der Signal- und Idlerwelle eines
parametrischen Oszillators erzeugt. In diesem Kapitel werden beide Verfahren be-
trachtet und auf ihre Grenzen hin untersucht sowie mit bereits existierenden Quellen
tiir ferninfrarote Strahlung verglichen.

5.1 Durchstimmbarkeit

Die Idlerwelle des pumpiiberhéhten THz-OPO (Kapitel 3) konnte von 1,14 THz bis
3,13 THz abgestimmt werden, wobei die Grenzen des Durchstimmbereichs durch
das nicht mehr mégliche Uberschreiten der Pumpschwelle gegeben sind. Die un-
tere Grenze ist dabei prinzipiell durch die mit kleinerer Idlerfrequenz abfallende
Verstarkung der Signalwelle gegeben und die obere Grenze durch die Materialab-
sorption in Lithiumniobat (siehe Abschnitt 3.3.3). Da die Absorption mit geringeren
Kristalltemperaturen abfillt [27], kann durch Kiihlen des Kristalls auf 100 K oder
darunter die Pumpschwelle auch fiir Frequenzen oberhalb von 3 THz tiberschritten
werden. Allerdings ist dies mit erheblichem Aufwand verbunden und fiihrt gleichzei-
tig zu einer starkeren Empfindlichkeit gegeniiber optischem Schaden [75] durch die
nahinfraroten Signal- und Idlerwellen.

Prinzipiell kommt auch Galliumarsenid mit seiner deutlich geringeren Absorption im
THz-Bereich als nichtlineares Medium fiir den pumpiiberh6hten OPO in Frage. Die
Pumpschwelle eines bei 2 pm Wellenldnge gepumpten, parametrischen Oszillators
basierend auf 50 mm langem GaAs mit Strukturierung zur Quasiphasenanpassung
liegt im Bereich von 1 THz bis tiber 5 THz etwa auf dem Wert der Pumpschwelle, die
mit dem in dieser Arbeit untersuchten Lithiumniobat-Oszillator bei 2 THz erreichbar
sind (siehe Abbildung 5.1). Periodisch orientierte GaAs-Kristalle sind mit dieser Lange
allerdings noch nicht kommerziell verfiigbar, aufSerdem liegen die erforderlichen
Leistungen bei der Pumpwelle im Bereich 100 — 200 W, was in GaAs zum Aufbau
einer starken thermischen Linse fithren kann (siehe Kapitel 4.3.1). Mit fortschreitender
technischer Verbesserung des periodisch orientierten Galliumarsenids hinsichtlich
Reinheit und verfiigbaren Abmessungen kann ein Galliumarsenid-Dauerstrich-THz-
OPO in Zukunft moglich werden.
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! ! ! ! !

E 700 | = S0mmGaAs | Abbildung 5.1: Vergleich der theoretischen
< |- - 25mmLiNbOs | Pumpschwelle fiir einen bei 1 ym gepumpten
‘é 3 3 : : THz-OPO basierend auf 25 mm quasiphasenan-
= gepasstem Lithiumniobat und einen bei 2 ym ge-
S pumpten THz-OPO basierend auf 50 mm quasi-
S phasenangepasstem Galliumarsenid. Die gemein-
@ samen Parameter sind: Verluste V- = 1,1 % und

Strahlradius wo = 70 pm.

Idlerfrequenz / THz

Bei der THz-DFG (Kapitel 4) basiert die Erzeugung der THz-Welle auf Differenzfre-
quenzmischung und ist daher in ihrer Durchstimmbarkeit nur auf das Anschwingen
des Infrarot-OPOs angewiesen. Die Differenzfrequenz der Signalwellen, und damit
die Frequenz der erzeugten THz-Wellen, konnte durch Wahl der Kristalltempera-
tur zwischen 0 THz und 15 THz eingestellt werden, wobei die obere Grenze nur
durch die Wahl der QPM-Periodenldnge des OPO-KTristalls sowie die Beschichtung
der Resonatorspiegel gegeben ist. Mit den fiir diesen Spektralbereich kommerziell
standardmaflig erhéltlichen Beschichtungen und nichtlinearen Kristallen wiirde sich
der Durchstimmbereich ohne weiteres vergrofiern lassen.

Die Erzeugbarkeit der Differenzfrequenzwelle hidngt von der Phasenanpassbarkeit
des Konversionsprozesses im Galliumarsenid ab. Abbildung 5.2 zeigt die in GaAs zur
Quasiphasenanpassung der Differenzfrequenzmischung benétigten Periodenldngen,
die von etwa 2 mm bei 1 THz bis 6 pm bei 8 THz abfallen. Mit epitaktischen Verfahren
wurden bereits Kristalle mit Periodenldngen von A = 27 pm [25] hergestellt, was
Quasiphasenanpassung erster Ordnung bis etwa 7,5 THz ermdglicht. Im Rahmen
der vorliegenden Arbeit wurde aufSerdem gezeigt, dass auch in hoherer Ordnung
der Quasiphasenanpassung mehrere uW Ausgangsleistung der THz-Welle erreicht
werden konnen.

g 10! g T T T T T T

~

i Abbildung 5.2: Periodenlinge A zur Pha-
_%0 senanpassung der Differenzfrequenzmischung
= in GaAs. Die Berechnung wurde fiir einfallen-
%o) de Wellen um 2 ym mit Differenzfrequenzen bis
s F S S : 8 THz durchgefiihrt.

o 1073 1 1 1 1 1 1 1

1 2 3 4 5 6 7 8
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Neben Galliumarsenid kann auch Lithiumniobat als Differenzfrequenzkristall einge-
setzt werden. Allerdings miissen in Lithiumniobat —im Gegensatz zu Galliumarsenid
— die Polarisationen der Fundamentalwellen sowie der Differenzfrequenzwelle alle
entlang der z-Achse des Kristalls verlaufen, um den hohen nichtlinearen Koeffizienten
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ds3 nutzen zu konnen. Das bedingt einen Typ-eee-OPO zur Erzeugung der Signal- und
Idlerwelle. Ein Typ-eee-OPO hat allerdings Verstarkungsbandbreiten von mehreren
10 THz am Degenerationspunkt (siehe Abbildung 2.7), sodass Differenzfrequenzen
unter 10 THz nicht ohne grofien Aufwand durchstimmbar erzeugt werden kénnen.
Aus diesem Grund wurde Differenzfrequenzmischung in Lithiumniobat bisher nur
bei festen Frequenzen, welche zum Beispiel durch Moden eines resonatorinternen
Etalons definiert wurden [76], gezeigt.

Modensprungfreie Durchstimmbarkeit

Neben der groben Abstimmbarkeit der THz-Welle tiber einen grofien Bereich ist
auch die Moglichkeit der modensprungfreien Durchstimmbarkeit fiir einige Anwen-
dungen wie die hochauflosende Spektroskopie interessant [6]. Prinzipiell ist der
direkte THz-OPO wie jeder einfachresonante OPO modensprungfrei durchstimmbar,
wenn die Resonatorldnge mit einem Piezoaktor angepasst wird oder die Frequenz
des Pumplasers abgestimmt werden kann. Da die hohe Pumpschwelle allerdings
auch die Resonanz der Pumpwelle erfordert und Pump- und Signalwelle aufgrund
ihrer geringen Wellenldngenseparation und gleichen Polarisation nur schwer in ver-
schiedenen, getrennt kontrollierbaren Resonatoren gefiihrt werden kénnen [77], ist
eine modensprungfreie Abstimmbarkeit des pumpiiberhéhten OPOs praktisch un-
moglich: Eine Frequenzdnderung Ay, des Pumplasers und die damit erforderliche
Langendnderung des Resonators fithrt automatisch zu einer Frequenzédnderung der
Signalwelle um Ay, = Av, x 15/, sodass die Frequenzédnderung der Idlerwelle
gegeben ist durch

Avryg, = Av, 212 (5.1)

Up

Bei der Idlerfrequenz 3 THz und einer Pumpwelle mit 1 pm Wellenldnge, was etwa
300 THz entspricht, tibertragt sich eine Frequenzédnderung der Pumpwelle also nur
zu etwa 1 % auf die Idlerwelle.

Bei dem in dieser Arbeit verwendeten doppelresonanten Typ-oeo-OPO, welcher die
Signal- und Idlerwelle zur Differenzfrequenzmischung in Galliumarsenid erzeugt, tei-
len sich Signal- und Idlerwelle ebenfalls einen Resonator, was eine modensprungfreie
Abstimmbarkeit verhindert. Bei diesem Konzept ldsst sich der Resonator allerdings
leicht mittels eines polarisierenden Strahlteilers in zwei getrennte lineare Resonatoren
tiir die orthogonal polarisierten Signal- und Idlerwellen aufspalten (siehe Abbildung
5.3). Im Resonatorarm, in dem der Differenzfrequenzkristall K, platziert wird, laufen
sowohl Signal- als auch Idlerwelle um und kénnen so zu ihrer Differenzfrequenz
gemischt werden. Uber zwei Piezoaktoren im geteilten Arm des Resonators kon-
nen die Resonatorldngen fiir die Signal- und Idlerwelle unabhéngig voneinander
kontrolliert und so eine modensprungfreie Durchstimmbarkeit erreicht werden. Ab-
bildung 5.4 zeigt die Reflektivitdtskurve eines geeigneten Diinnschichtpolarisators
(Layertec 110206) fiir s- und p-polarisiertes Licht unter dem Einfallswinkel 56,5 °. Die
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dielektrische Beschichtung weist Verluste kleiner als 1 % fiir Differenzfrequenzen
der Signal- und Idlerwelle bis etwa 6 THz auf, sodass nur eine geringe Erhchung der
Pumpschwelle zu erwarten ist.

Abbildung 5.3: Linearer Resonator mit
Diinnschicht-Polarisationsstrahlteiler (DP) zur
Trennung der Resonatoren fiir die Signal- und
Idlerwelle im doppelresonanten Typ-oeo OPO.
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So08t 99,8
506 99,6
= : : : Abbildung 5.4: Reflektivitit eines Diinn-
04 A S A 994 schichtpolarisators (Lavertec 110206) fiir s-
E) 0,2 -'<—'~3p—p01 ‘ ‘ 99,2 und p-polarisiertes Licht.
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Die auf Differenzfrequenzmischung basierende THz-Erzeugung in Galliumarsenid ist
also sowohl in Bezug auf den Abstimmbereich als auch auf die Moglichkeit der moden-
sprungfreien Durchstimmbarkeit der direkten Erzeugung mit einem lithiumniobat-
basierten pumpiiberhéhten OPO iiberlegen.

5.2 Leistung

Die mit den beiden vorgestellten Quellen erzeugten THz-Leistungen liegen im Bereich
10— 70 W bei Frequenzen zwischen 1 THz und 4,5 THz. Die experimentell erreichten
Leistungen der nah- und mittelinfraroten Wellen, deren Differenz die THz-Welle ist,
liegen bei 100 W beim GaAs-Differenzfrequenz-OPO und um 900 W beim direkten
Lithiumniobat-OPO und sind jeweils durch den Aufbau einer thermischen Linse be-
schrankt. Zum Vergleich der beiden Konzepte und Materialien wird die theoretische
Ausgangsleistung der THz-Welle fiir eine angenommene resonatorinterne Leistung
von 200 W, gleich verteilt auf beide Fundamentalwellen (d. h. Pump- und Signalwelle
beim pumpiiberhéhten OPO, Signal- und Idlerwelle beim Differenzfrequenz-OPO),
betrachtet (siehe Abbildung 5.5). Fiir beide Materialien wurde ein identischer Strahl-
durchmesser der beteiligten Wellen von wy = 100 pum angenommen. Abbildung 5.5a
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zeigt den Verlauf der Leistung in Abhédngigkeit von der Frequenz der erzeugten Welle
tiir jeweils 3 mm lange Kristalle. Unterhalb von 1 THz kann der héhere nichtlineare
Koeffizient von Lithiumniobat die stdrkere Absorption kompensieren, bei allen héhe-
ren Frequenzen wird im GaAs aufgrund der deutlich niedrigeren Absorption eine
hohere Ausgangsleistung erzielt.

10° ¢
3 ! ! ! ! a) g
= =
~ ~
2
o 10 0
z z
e -
3 10" -
N N
= 2
0 i i i i
10 1 2 3 4 5
Differenzfrequenz / THz Kristalllinge / mm

Abbildung 5.5: Leistungen der in Galliumarsenid und Lithiumniobat generierten THz-Welle fiir
einen quasiphasenangepassten Mischprozess erster Ordnung. Fiir die einfallenden Wellen wurde
eine Wellenlinge um 2 um, eine Leistung von je 100 W und ein Strahldurchmesser von 100 um
angenommen. a) THz-Leistung fiir verschiedene Differenzfrequenzen der fundamentalen Wellen bei
einer Kristalllinge von 3 mm. b) THz-Leistung fiir verschiedene Kristalllingen bei einer Frequenz von
1 THz.

Fiir langere Kristalle verschiebt sich das Verhéltnis noch deutlicher zu Gunsten des
Galliumarsenids. Abbildung 5.5b zeigt die Ausgangsleistung bei der festen Frequenz
1 THz in Abhéngigkeit von der Kristalllinge. Bei einer Propagationsldnge von 3 mm
sdttigt die Ausgangsleistung im Lithiumniobat, was im Galliumarsenid erst bei etwa
50 mm Kiristalllinge geschieht. In Galliumarsenid kann bei 10 mm Kristalllinge etwa
die zehnfache Leistung wie im Lithiumniobat erzeugt werden — bei 50 mm Kristall-
lange sogar mehr als die zwanzigfache. Auch hier verschiebt sich das Verhiltnis bei
hoheren Frequenzen weiter zu Gunsten des Galliumarsenids.

Durch nicht-kollineare Phasenanpassung kann der Weg der THz-Welle im Kristall-
material und damit der Effekt der Absorption verringert werden: Hierzu wird die
periodische Strukturierung des Kristalls unter einem Winkel zur Pump- und Sig-
nalwelle ausgefiihrt, sodass die THz-Idlerwelle seitlich den Kristall verldsst (siehe
Abbildung 5.6). ScHELLER et al. haben so bis zu 500 pW bei 1 THz und 2000 pW bei
1,9 THz durch Differenzfrequenzmischung in Lithiumniobat erzeugt [76]. Dieses
Verfahren eignet sich allerdings hauptsachlich fiir festfrequente THz-Quellen, weil
zur Verdnderung der Idlerfrequenz der Kristall gewechselt werden muss und die
Erzeugung zweier gleich polarisierter Wellen zur Differenzfrequenzmischung im
THz-Bereich wie im vorigen Abschnitt besprochen praktisch nicht durchstimmbar
ist. Fiir einen kontinuierlich emittierenden parametrischen Oszillator ist dieses Pha-
senanpassungsschema nicht praktikabel, da die Pumpschwelle durch die geringere
Wechselwirkungsldnge der Idlerwelle mit der Pump- und Signalwelle zusatzlich
erhoht wird.
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Abbildung 5.6:  Nicht-kollineare  Pha-
senanpassung:  Der  Gittervektor — der
Quasiphasenanpassungs-Struktur — ist  so
orientiert, dass der Wellenvektor der THz-Welle
senkrecht zur  Ausbreitungsrichtung der
infraroten Wellen liuft (a). Die THz-Welle
kann den Kristall seitlich verlassen, sodass die
Absorptionsstrecke minimiert wird (b).

5.3 Geometrische Strahlparameter und Linienbreite

Sowohl beim direkten THz-OPO als auch bei der THz-Differenzfrequenzmischung
wird die THz-Welle kollinear von den beteiligten nah- und mittelinfraroten Wellen
erzeugt, sodass die Strahleigenschaften der erzeugenden Wellen erhalten bleiben.
Das transversale Strahlprofil beider Systeme ist in sehr guter Ubereinstimmung mit
einer TEMj-Gauss-Mode und einer Beugungsmafizahl A/? nahe 1, sodass sich die
THz-Welle beugungsbegrenzt fokussieren lésst.

Die erzeugten THz-Wellen sind bei beiden vorgestellten Quellen linear polarisiert, was
direkt aus den verwendeten Tensorelementen des nichtlinearen Tensors hervorgeht.

Da die THz-Welle sowohl bei der direkten Erzeugung im parametrischen Prozess als
auch bei der Differenzfrequenzmischung in Galliumarsenid aus der nichtlinearen
Mischung zweier nah- beziehungsweise mittelinfraroter Wellen entsteht, kann aus
Energieerhaltungsgriinden die Linienbreite der THz-Welle nicht grofler als die der
beteiligten infraroten Wellen sein. Die Linienbreiten der nahinfraroten Wellen konn-
ten auf 1,17 MHz beim pumpiiberh6hten OPO und 7,5 MHz beim doppelresonanten
OPO nach oben abgeschitzt werden, sodass die maximale Linienbreite der THz-Welle
in beiden Systemen unter 10 MHz liegt. Da sich Stérungen auf die nah- und mittelin-
fraroten Wellen (z. B. Resonatorldngendnderung, Pumplaser-Frequenzidnderung) in
gleicher Weise auf die beiden erzeugenden Wellen auswirken, sind diese Stérungen
bei der Differenzfrequenzwelle nicht zu beobachten, sodass die reale Linienbreite
deutlich unter 10 MHz liegen diirfte.

5.4 Vergleich mit anderen Systemen

Die am weitesten verbreitete Quelle fiir durchstimmbare Dauerstrich-Wellen im
THz-Bereich sind Photomischer, welche iiblicherweise von der Schwebung eines bei
fester Wellenldnge laufenden Lasers und eines durchstimmbaren Lasers getrieben
werden. Bereits 1995 wurde so ein Durchstimmbereich bis 3,8 THz demonstriert [15].
Die Linienbreite ist durch diejenige der beiden Laserstrahlen gegeben und kann so
weniger als 1 MHz betragen, und das Strahlprofil kann der Gaussschen Grundmode
entsprechen [8]. Diese Eigenschaften dhneln also denen der in vorliegender Arbeit
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vorgestellten nichtlinear-optischen Quellen. Der Hauptnachteil der auf Photomischern
basierten Quellen ist die geringe Ausgangsleistung. Peyravit et al. konnten zwar
die Erzeugung von 1,2 mW bei 50 GHz und 0,35 mW bei 305 GHz nachweisen [78],
oberhalb von 1 THz liegen die erreichten Leistungen aber im Bereich einiger Nanowatt
[16] und sind damit um mehrere Gréf8enordnungen niedriger als bei den in dieser
Arbeit vorgestellten Quellen.

Sowapk et al. haben eine Quelle vorgestellt, welche Wellen von 1,3 THz bis 1,7 THz
mit Leistungen im pW-Bereich generiert [24]. Die THz-Welle ist dabei - wie beim
THz-OPO in der vorliegenden Arbeit - die Idlerwelle eines parametrischen Oszillators.
Als Pumpwelle dient die Signalwelle eines zweiten, infraroten parametrischen Oszil-
lators, welcher vom selben Kristall mit der selben Quasiphasenanpassungs-Struktur
getrieben wird. Dieses Konzept wird daher auch , kaskadierter parametrischer Oszil-
lator”“genannt. Da beim infraroten OPO Phasenanpassung nur fiir Periodenldngen
um 20 — 30 pm erreicht werden kann, ist die Durchstimmbarkeit des kaskadierten
THz-Prozesses prinzipiell begrenzt. In der vorliegenden Arbeit wurde die fiir die pa-
rametrische Oszillation im THz-Bereich benétigte leistungsstarke Pumpwelle durch
resonante Uberhthung des Pumplasers bereitgestellt und so die Beschrankung auf
einen engen Frequenzbereich aufgehoben. Mit Periodenldngen zwischen 13,5 pm
und 80 pm konnte der in Lithiumniobat sinnvolle Frequenzbereich von 1,14 THz bis
3,13 THz abgedeckt werden.

Eine weitere, auf nichtlinear-optischer Frequenzkonversion in Lithiumniobat basieren-
de Quelle wurde von ScHELLER et al. vorgestellt [76]. Diese Quelle stellt einfrequente
schmalbandige THz-Wellen mit Ausgangsleistungen im Milliwatt-Bereich zur Verfii-
gung. Das Strahlprofil ist durch die nicht-kollineare Erzeugung stark elliptisch und
besitzt grofie Divergenzunterschiede in die verschiedenen Raumwinkel, kann aber
durch Zylinderlinsen in ein nahezu Gaussformiges Profil tiberfiihrt werden. Diese
Quelle kann prinzipiell bei einer beliebigen Frequenz betrieben werden, ist aber prak-
tisch nicht abstimmbar, da sowohl das Etalon zur Erzeugung der beiden infraroten
Wellen als auch der Differenzfrequenz-Kristall gewechselt werden miissten.

Riickwértswellenoszillatoren (englisch "Backward Wave Oscillator", BWO) sind rein
elektronische THz-Generatoren, welche fiir Frequenzen von 0,1 THz bis 1,5 THz
kommerziell erhiltlich sind und unterhalb von 1 THz mehrere Milliwatt Ausgangs-
leistung haben kénnen [79]. Allerdings ist ihre Durchstimmbarkeit auf 10 — 30 % der
Zentralfrequenz begrenzt, sodass fiir breitbandige Spektroskopiesysteme mehrere
BWOs parallel eingesetzt werden miissen.

Die in der vorliegenden Arbeit vorgestellten Quellen besitzen ebenfalls das Potential,
in den Milliwatt-Bereich vorzudringen und sind jeweils {iber mehr als eine Oktave
durchstimmbar, vereinen also die Eigenschaften der derzeit fiir die Spektroskopie
verftigbaren Dauerstrich-THz-Quellen.

75

Dieses Werk ist copyrightgeschiitzt und darf in keiner Form vervielfaltigt werden noch an Dritte weitergegeben werden.
Es gilt nur fir den persénlichen Gebrauch.



Dieses Werk ist copyrightgeschiitzt und darf in keiner Form vervielfaltigt werden noch an Dritte weitergegeben werden.
Es gilt nur fir den persénlichen Gebrauch.



Kapitel
Zusammenfassung

Die Erzeugung durchstimmbarer Dauerstrich-Wellen im THz-Bereich kann sowohl
von elektronischer Seite mit Frequenzmultiplikatoren als auch opto-elektronisch mit
Photomischern oder optisch mittels nichtlinearer Frequenzkonversion erfolgen. Die
elektronischen und opto-elektronischen Erzeugungsmechanismen sind fiir steigende
Frequenzen durch die endliche Lebensdauer freier Ladungstrager in Halbleitern
fundamental in ihrer Leistung begrenzt, sodass oberhalb von 1 THz meist nur noch
einige nW erzeugt werden konnen. Gegenstand der vorliegenden Arbeit ist die rein
optische Erzeugung. Diese hat keine prinzipielle Grenze und ist nur auf das Vorhan-
densein optisch nichtlinearer Materialien mit geringer Absorption im entsprechenden
Frequenzbereich angewiesen.

Es werden zwei Konzepte vorgestellt, um Dauerstrich-THz-Wellen basierend auf den
Werkzeugen der nichtlinearen Optik zu erzeugen. Das erste System (,, THz-OPO"fiir
Optisch Parametrischer Oszillator) ist ein signalresonanter optisch-parametrischer
Oszillator, welcher so weit entfernt vom Entartungspunkt betrieben wird, dass die
Idlerwelle im THz-Bereich liegt. Um die hohe Pumpschwelle zu iiberwinden, wird
bei diesem parametrischen Oszillator auch das Pumplicht resonant tiberhoht. Als
nichtlineares Medium kommt Lithiumniobat zum Einsatz, da es einen vergleichsweise
grofen nichtlinearen Koeffizienten von iiber 100 pmV " fiir Konversionen in den
THz-Bereich hat.

Mit dem THz-OPO konnte der Bereich von 1,14 THz bis 3,13 THz abgedeckt wer-
den, wobei die Grenzen des Abstimmbereichs durch das nicht mehr mogliche Uber-
schreiten der Pumpschwelle, hervorgerufen durch phononenbedingte Absorption,
bestimmt ist. Als maximale Ausgangsleistung der THz-Welle konnten bei 1,3 THz
70 uW erreicht werden; die Leistung fillt zu hoheren Frequenzen hin auf 10 pW bei
3 THz ab. Der Grund fiir den Leistungsabfall ist die steigende Absorption im THz-
Bereich, die dazu fiihrt, dass die Absorptionsldnge im nichtlinearen Kristall bei 3 THz
weniger als 1 mm betrédgt. Die weite Durchstimmbarkeit ermoglicht dennoch erstmals
die Bestimmung einer temperaturabhdngigen Sellmeiergleichung fiir Lithiumniobat
im THz-Bereich, welche das Design kiinftiger THz-Quellen basierend auf diesem
Material erleichtert.

Das zweite vorgestellte System (,, THz-DFG” fiir englisch Difference Frequency
Generation) ist ein doppelresonanter optisch-parametrischer Oszillator, welcher nahe
am Degenerationspunkt betrieben wird, sodass die Differenzfrequenz von Signal-
und Idlerwelle frei wahlbar im THz-Bereich eingestellt werden kann. Im gleichen Re-
sonator werden die Signal- und Idlerwelle in einem zweiten nichtlinearen Kristall zu
ihrer Differenzfrequenz, der eigentlichen THz-Welle, gemischt. Als nichtlineare Ma-
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terialien kommen hier ebenfalls Lithiumniobat als OPO-Kristall und Galliumarsenid
als Differenzfrequenzkristall zum Einsatz.

Bei der THz-DFG konnte tiber die Kristalltemperatur des doppelresonanten OPOs
die Differenz der Signal- und Idlerwellenldnge zwischen 0 und 15 THz liickenlos
eingestellt werden, sodass mit einem geeignet phasenangepassten Differenzfrequenz-
kristall der komplette THz-Bereich mit einer Quelle abgedeckt werden kann. Mit den
vorhandenen, zur Quasiphasenanpassung periodisch orientierten Galliumarsenid-
proben, konnten Leistungen von 14 ptW bei 1 THz, 32 ptW bei 2 THz und 14 pW bei
3 THz nachgewiesen werden. Der fiir 3 THz angepasste Mischkristall hatte dabei
nur die halbe Lange der anderen Kristalle. AufSerdem konnte Differenzfrequenz-
mischung in dritter (7 pW bei 4,3 THz) und flinfter Ordnung (4,7 pW bei 3,8 THz)
Quasiphasenanpassung beobachtet werden, sodass bei der Verwendung eines in
erster Ordnung quasiphasenangepassten Kristalls mehr als 60 uW bei einer Frequenz
von 4,3 THz erwartet werden konnen.

Durch die kollineare Erzeugung haben die THz-Wellen beider Systeme ein
Gaussformiges, nahezu beugungsbegrenztes Strahlprofil. Die Beugungsmafszahl
konnte zu M? = 1,34 bestimmt werden. AuBlerdem sind die erzeugten THz-Wellen
linear polarisiert und haben eine maximale Linienbreite von 10 MHz — die reale
Linienbreite diirfte weit darunter liegen, da die THz-Welle in beiden Konzepten ei-
ne Differenzfrequenzwelle zweier nah- bzw. mittelinfraroter Wellen ist, welche den
gleichen Stérungen unterliegen.

Der Vergleich von Lithiumniobat-basiertem THz-OPO und Galliumarsenid basierter
THz-DFG zeigt eine dhnliche Ausgangsleistung der beiden Konzepte, wobei der
Durchstimmbereich des THz-OPOs prinzipiell nach oben begrenzt ist und nur die
THz-Differenzfrequenzmischung die Erzeugung von THz-Wellen weit oberhalb von
3 THz erlaubt. Die Ausgangsleistung der Differenzfrequenzmischung in Gallium-
arsenid wird noch durch eine Restabsorption von o ~ 0,7 m~! im mittelinfraroten
Spektralbereich begrenzt, welche zum Aufbau einer starken thermischen Linse fiihrt.
Die Verfiigbarkeit von periodisch orientiertem Galliumarsenid mit hoherer Reinheit
wird die Erzeugung von Leistungen im mW-Bereich bei Frequenzen von 1-5 THz und
dartiiber hinaus mit Hilfe der THz-DFG erméglichen.

Die in der vorliegenden Arbeit vorgestellten Quellen fiir Dauerstrich-THz-Wellen
erfiillen durch die Linienbreite im MHz-Bereich, das beugungsbegrenzte Strahlprofil,
die Durchstimmbarkeit von 1 THz bis tiber 4 THz und Ausgangsleistungen deutlich
iiber 10 pW alle Voraussetzungen fiir die hochauflosende THz-Spektroskopie und
besitzen durch technische Fortschritte bei der Herstellung von periodisch orientiertem
Galliumarsenid noch weiteres Entwicklungspotential beim Durchstimmbereich sowie
der Ausgangsleistung.
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