Kapitel 1
Einleitung

Laserstrahlung ist von grokbem Interesse in Wigsenschaft und Technik. Die sahlreichen An-
wendungsfelder erstrecken sich von der hoch prizisen Mikromaterialbearbeitung und der
Messlechnil, iiber die Medizin bis hin zur Umweltanalyiik und Sicherheitstechnik. Durch
dic Erzeugung kurzer und ultrakurzer Timpulse i Nano-, Piko- und Femntoscelamdenbereich
ist die zeitliche Auflisung schneller Phiinomene moglich. Prinzipbedingt ist die Wellenléinge
von Lagerstrahlung jedoch auf cinzelne Spektrallinien oder cinen geringen Abstimmbereich
von wenigen hundert Nanometern beschrinlet, Insbesondere diodengepumpte Festkdrperlaser,
welche sich dureh eine hohe Zuverlissigkeit und grofe Ilexibilitét in Bezng anf Leistung und
Impulsdaner auszeichnen, emitticren in der Regel im nahen Infrarotbereich (NIR). Insbeson-
dere im gichtbaren (VIS) und mittleren infravoten Spektralbereich (Mid-IR) exdsticren jedoch
viele Anwendungen, deren spezielle Anforderungen von bislang verfiigharen Laserstrahlguel-

len nicht oder nur unzureichend erfiillt werden.

Bei der Uberwindung dieser Beschriinkungen nehmen die Techniken der nichtlinearen Optik
eine entscheidende Schliisselfunkeion ein. Durch die Frequenzkonversion in optisch nichtli-
nearen Malerialien kann dic Strahlung cines Lasecrs (Pumplaser) nahesu belichig in andere
Wellenlangenbereiche konvertiert werden. Daber bleiben die Eigenschaften der Pumpstrah-
lung im Wesentlichen erhalten nnd werden auf die erzengte Strahlung abgebildet. In optisch
paramctrischen Prozessen wird durch die nichllincare Wechselwirkung Sirahlung bei groberen
Waellenlingen als der des Pumnplasers ergeugt. Umgekehrt fiithrt die Summentrequenzmischung
zweier einpestrahlter Wellen zu Strahlung bei ldirzerer Wellenldnge. Inshesondere die Iint-
wicklung der Methode der Quasi-Thasenanpassung (QPM) [1. 2] erméglichl cine effiziente
und flexible Realisicrung von nahezu belichigen Frequenzkonversionsprozessen. Das offizicn-
teste Verfahren zur experimentellen Umsetzung der QPM ist die feldinduzierte Doménenin-
version von ferroclekivischen Kristallen (periodisches Polen, [3,4]). Dic Herstellung solcher
periodisch gepolter Kristalle wurde bereits fiy vorschiedene nichtlincare Materialicn wic z.B.
Lithinmniobat |3 7|, Lithinmtantalat [§] und Kaliuntitanylphosphat [9] demonstyiert. Unter
den nichtlinearen Materialien nimmt Lithinmniobat (1LiNbOs, LN} aufgrund sciner hervor-
ragenden Elgenschaften cine herausragende Stellung cin. Es ist cines der wenigen Materia-

lien, dessen Transparenzhbereich vom Sichtbaren iiber das nahe Infrarot bis in den mittleren
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2 Kapitel 1. Einleitung

infraroten Spektralbereich bei einer Wellenlinge von ca. 5,5 um reicht [10]. Lithiumniobat
besitzt dariiber hinaus einen hohen nichtlinearen Koeflizienten von d.gy = 25rm/v [11,12].
Durch die Dotierung mit Magnesiumoxid (MgQO) werden unerwiinschte photorefraktive Ef-
fekte [13,14] sowie durch Griin-induzierte-Infrarot-Absorption (GRIIRA, [14,15]) auftretende
Verlustmechanismen reduziert. Die verldsslichen Polungsverfahren [16 20| sowie die ausge-
zeichneten ferroelektrischen Eigenschaften [5,16,21] ermdéglichen die Herstellung periodisch
gepolter MgO:LiNbO3-Kristalle (MgO:PPLN) mit einer ausgezeichneten Qualitdt und einer
Apertur von bis zu 10x10mm? [22 24].

Gegenstand dieser Dissertation ist die Erzeugung von Strahlung im sichtbaren und mittleren
infraroten Spektralbereich durch nichtlineare Frequenzkonversion. Aufgrund seiner exzellenten
optischen Eigenschaften ist hierzu periodisch gepoltes MgO-dotiertes LiNbO3 bestens geeig-
net. Die benétigten MgOQ:PPLN-Kristalle werden im Rahmen dieser Arbeit fiir die jeweilige
Anwendung mafgefertigt und durch feldinduzierte Doméneninversion hergestellt.

Die Herausforderung bei der experimentellen Umsetzung von Frequenzkonversionsprozessen
besteht in der Entwicklung von geeigneten Konzepten, die eine effiziente Erzeugung von Strah-
lung, sowie die Anpassung von deren Eigenschaften auf spezielle Anwendungen ermdoglichen.
Hierzu ist ein grundlegendes Verstindnis der nichtlinearen Wechselwirkung erforderlich. Dies
ist insbesondere fiir eine gezielte Modellierung eines Konversionsprozesses in Bezug auf die
Abstimmbarkeit und die Bandbreite oder in Wellenldngenbereichen in denen die Absorption
in den nichtlinearen Materialien eine erhebliche Limitierung darstellt von grofser Bedeutung.
Eine analytische Beschreibung der Quasi-Phasenanpassung in periodischen und aperiodischen
Strukturen [2| ist in der Regel nur ndherungsweise moglich. Durch numerische Methoden kon-
nen jedoch die gekoppelten Amplitudengleichungen, welche die Frequenzkonversion beschrei-
ben, ohne vereinfachende Annahmen geldst werden. Dies ermdglicht die Untersuchung von
Effekten, die einer analytischen Betrachtung nicht zugénglich sind, und bietet die Moglich-
keit, Erkenntnisse fiir eine effiziente experimentelle Umsetzung und Optimierung abzuleiten.
Ein wesentliches Ziel dieser Arbeit ist daher die Entwicklung eines numerischen Modells, das
die nichtlineare Wechselwirkung in einer beliebigen periodischen oder aperiodischen QPM-
Struktur beschreibt sowie alle relevanten Materialparameter, wie den nichtlinearen Koeffizi-

enten und die Absorption mit einbezieht.

Im sichtbaren Spektralbereich existieren zahlreiche Anwendungen, die bestimmte Wellen-
léingen gezielt zur Anregung spezieller Stoffe ausnutzen. Insbesondere Strahlung im gelb-
orangenen Bereich ist hierbei von hochstem Interesse. In medizinischen Anwendungen er-
moglichen hier die breiten Absorptionsbanden von Hémoglobin [25] beispielsweise gezielte
dermatologische und vaskulidre Behandlungen [26,27]. In der optischen Grundlagenforschung
konnen durch die Anregung von Halbleiterquantenpunkten mit einer Wellenldnge von ca.

590 nm Einzelphotonenquellen realisiert werden [28|. Diese stellen eine Schliisseltechnologie
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fiir die Quantenkryptographie und somit filr die Entwicklung von Quantenspeichern und -
FProzessoren sowie der Quantenkommunikation dar. Zur Lrzeugung von Strahlung im sichoba-
ren Spektralbereich kommen ofl noch Farbstolllaser sum Einsals. Diese weisen prinzipbedingt
jedoch einige Nachteile auf, wie z.B. emmen hohen Wartungsautwand oder die Verwendung to-
xischer Substanzen. Aus diesem Grund sind alternative Ansétze von grofem Interesse. Durch
dic Frequenzverdopplung und —verdreifachung von Festkdrperlasern im nahen Inlrarot ist die
Konversion eingelner Spektrallinien oder schmaler Wellenlingenbereiche in den sichtbaren
und ultravioletten Spekrralbereich méglich, Die Anregung optisch parametrischer Prozesse
#.B. mil der lrequenzverdoppelten Fundamentalstrahlung ermoglicht die Erzcugung abstimm-
barcr, sichtbarer Strahlung. Dicses Konzept kann autgirund der kleinen Strulcturgriben von
wenigen Mikrometern, welche zur (Quasi-Phasenanpassung erforderlich sind. nicht in peri-
adisch gepolien Kristallen umgesetst werden. Zudem wiesen vicle ferroclekirische Maleria-
lien 1 sichtbaren Spektralbereich cinen erhéhten Absorptionskoctfizienten durch Blau- [29)
und Griin-induzierte-Infrarot-Absorption [14, 15| anf. Dies stellt einen zusitzlichen Verlust-
mechanismus dar und reduziert die Zersworschwelle des nichilincaren Mediums. Aus diesem
Grund werden zur experimentelle Umnsetzung dieses Ansatzes doppelbrechende Materialien
mit deutlich gerinperer optischer Nichtlinearitit verwendet |30, 31]. Eine alternative Moglich-
keit stellen N1R-gepumpte optisch parametrische Generatoren (OPG) und Oszillatoren (OPO)
dar. Dhese weichnen sich durch eine weite und kontinmierliche Abstimmmung der Wellenlinge
im Infrarot aus [10,32 33|, Im Gegensatz zur Evzeugung hoherer Harmonischer von nahezu
festfrequenten Lasern ist somit durch die Frequenzverdopplung (SHG) oder die Summen-
[requenzmischung (SFG) der parametrischen Strahlung mil der Pumpstrahlung cine [lexible
Erzeugung von Wellenlingen im sichtbaren Spektralbereich moglich. Insbesondere durch die
Umsetzung solcher Konversionsprozesse innerhalb des Resonators eines OPOs konnen infol-
ge der hohen Leistungsdichic hohe Konversionsellizicnsen erreicht werden. Die Verwendung
von mikrostrukturierten Frequenzkonvertern zur Quasi-Phasenanpassung erméglicht es, beide
Prozesse, sowohl die paramerrische Lrzeungung als anch die Frequenzkonversion in den sicht-
barcn Spektralbereich, in cinem periodisch gepolien Kristall zu inlegrieren [36—11]. Hierzu
werden auteinander folgende Sektionen mit unterschiedlicher Dolungsperiode zur QDPM der
einzelnen Prozesse gefertigt (sektioniert periodisch gepolte Kristalle). Dies ermdglicht einen
cinfachen experimeniellen Aufban, cine Reduzicrung der Gesamitverluste und damil eine el-
fizicnte Umsctwung dor Konversiongprosesse. Ziel dicser Avbeit st dic Erscugung von ge-
prlster Strablung im sichtharen Spektralbereich unter Verwendung von sektioniert periodisch
gepollen MgO-Lithiumniobat-Kristallen. Hierzu wird die resonatorinterne Summenfrequenz-
migchung der Pumpstrablung cines Titan-Saphir-Lasers mit der Strahlung cines synchron
gepunpten optisch parametrischen Oszillators nntersucht. Vorarbeiten (42, 43] haben gezeigt,
dass dic Kopplung des OPO-Prosesses und der anschlickenden Konversion in den sichubaren
Spcktralbereich su erheblichen Defiziten. wie dem Auftreten von Mchrfachimpulsen und ciner

Reduzierung der Strahlgualitédt, filhren kann. Daber ist ein prundlependes Verstindnis kaska-
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4 Kapitel 1. Einleitung

dierter Konversionsprozesse erforderlich. Hierzu erfolgt eine systematische Untersuchung und
Optimierung der Wechselwirkung der verschiedenen Impulse in den einzelnen Kristallsektio-
nen. Dariiber hinaus werden zur Steigerung der Abstimmbarkeit und der Akzeptanzbandbreite
bei der Konversion in den sichtbaren Spektralbereich aperiodisch gepolte QPM-Strukturen nu-

merisch Modelliert und experimentell Charakterisiert.

Abstimmbare Strahlquellen im mittleren Infrarotbereich zwischen 3 pm und 5 um sind von ho-
hem Interesse fiir Anwendungen in der Spektroskopie [44,45], der optischen Messtechnik [46]
und der Laserbearbeitung [47,48]. Fiir Untersuchungen iiber grofe Distanzen steht der zweite
Teil des atmosphérischen Fensters bei einer Wellenldnge von ca. 4,5 pm im Fokus zahlrei-
cher Anwendungen in der Abgasanalyse, optronischen Mustererkennung und Sicherheitstech-
nik [49,50]. Viele dieser Anwendungen profitieren von einer hohen mittleren Leistung von mehr
als 1 W. Direkt emittierende Mid-IR-Strahlquellen wie der Quantenkaskadenlaser [51] oder auf
vibronischen Lasermaterialien basierende Systeme [52] weisen allerdings Einschrénkungen in
Bezug auf die verfiigbare Wellenldnge, Abstimmbarkeit und Leistung auf [53]|. Durch die pa-
rametrische Frequenzkonversion ist die Erzeugung weit abstimmbarer Strahlung im mittleren
Infrarot moglich. Haufig werden hierzu nichtlineare Materialien wie z.B. Zink-Germanium-
Phosphit (ZGP) eingesetzt [54 59|, welche eine hohe optische Nichtlinearitit sowie eine hohe
Transparenz im Mid-IR aufweisen. Aufgrund starker Zweiphotonenabsorptionen im nahen In-
frarotbereich, ist allerdings zur effizienten Frequenzkonversion eine Pumpwellenldnge grofier
als 2 pm notwendig. Dies macht kaskadierte Pumpkonzepte mit einer sehr hohen Komplexitét
und Storanfilligkeit erforderlich.

Durch den grofen Transparenzbereich bis zu einer Wellenldnge von 5,5 um bietet Lithiumnio-
bat die Moglichkeit der Mid-IR-Erzeugung in einem einstufigen Konversionsprozess. Die hohe
Transmission im nahen Infrarot ermdéglicht die Verwendung zuverldssiger und leistungsstarker
Festkorperlaser als Pumpquelle. Im Wellenléngenbereich zwischen 2,5 um und 3,5 pm kénnen
Strahlquellen basierend auf PPLN mit einer mittleren Ausgangsleistung von mehreren Watt
realisiert werden [33,60 65]. Ab einer Wellenléinge von 4 um ist allerdings ein stetiges An-
steigen der Materialabsorption in LiNbOgs zu beobachteten. Dies limitiert die Leistung bisher
publizierter Systeme in diesem Bereich auf wenige hundert Milliwatt [10,65-75]. Eine weitere
Leistungsskalierung im Mid-IR stellt eine erhebliche Herausforderung dar. Ziel dieser Arbeit
ist daher ein grundlegendes Verstédndnis der nichtlinearen Wechselwirkung bei hoher Mate-
rialabsorption. Hierzu wird der Einfluss der Kristalllinge auf die parametrische Verstirkung
einerseits und auf die Verluste durch die Materialabsorption andererseits systematisch nume-
risch und experimentell untersucht. Durch gezielte Anpassung der experimentellen Parameter
sollen die bisherigen Limitierungen beziiglich der Leistung iiberwunden werden. Es sollen
effiziente Konversionsprozesse im Wellenléngenbereich zwischen 3 um und 5 pm in PPLN rea-
lisiert werden. Ein besonderer Schwerpunkt wird dabei auf Wellenléingen im atmosphérischen

Fenster bei 4,5 um gelegt.
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Kapitel 2
Nichtlineare Optik

Optische Frequenzkonversion ermdglicht den Zugang zu Wellenléngenbereichen, die mit La-
sern nur schwer oder gar nicht zuginglich sind. Die Frequenzkonversion elektromagnetischer
Wellen ist das Ergebnis der nichtlinearen Wechselwirkung von intensiver Strahlung mit Ma-
terie. Durch die Wechselwirkung von Strahlung mit Materie wird in einem Medium eine
Polarisation induziert. Bei ausreichend hohen Feldstirken kann diese zur Entstehung neu-
er Frequenzkomponenten fithren. Der Aufbau einer makroskopisch messbaren Leistung der
konvertierten Strahlung kann nur erfolgen, wenn fiir diesen Prozess die Energie und die Im-
pulserhaltung erfiillt sind. Dies wird als Phasenanpassung bezeichnet. Die Realisierbarkeit
der Phasenanpassung stellt neben niedrigen optischen Verlusten, einem hohen optisch nicht-
linearen Koeffizienten und einer hohen Zerstorschwelle, die restriktivste Anforderung an ein
nichtlineares Medium dar. Phasenanpassung kann durch die Ausnutzung der Doppelbrechung
in anisotropen Medien realisiert werden. Hierdurch wird allerdings die Ausbreitungsrichtung
im Medium festgelegt, wodurch der Realisierung von Phasenanpassung fiir beliebige Konver-
sionsprozesse signifikante Limitierungen auferlegt werden. Eine alternative Methode stellt die
Quasi-Phasenanpassung (QPM) dar. Hierbei ist die Phasenanpassungsbedingung nicht an je-
dem Punkt des nichtlinearen Mediums exakt erfiillt. Stattdessen wird die Phasenverschiebung
der wechselwirkenden Wellen periodisch korrigiert. Hierdurch kénnen Ausbreitungsrichtung
und Polarisation der Strahlung frei gewdhlt werden. Dies erlaubt die Ausnutzung des gesam-
ten Transparenzbereiches und des hochsten nichtlinearen Koeffizienten des Mediums.

Das effizienteste Verfahren zur experimentellen Umsetzung der Quasi-Phasenanpassung ist
die feldinduzierte Doméneninversion in ferroelektrischen Kristallen. Hierbei wird durch An-
legen eines elektrischen Feldes eine alternierende Doménenstruktur mit der Periodizitdt A
erzeugt. Durch Anpassung von A kann Quasi-Phasenanpassung fiir nahezu jeden beliebigen
Frequenzkonversionsprozess hergestellt werden. Die Anwendung solcher periodisch gepolter
Kristalle hat sich mittlerweile vom Gegenstand der Grundlagenforschung zu einem zuverlés-
sigen, kommerziell eingesetzten Werkzeug in Industrie und Forschung entwickelt. Dies ist vor
allem auf die Entwicklung neuartiger nichtlinearer Materialien mit niedrigen optischen Ver-
lusten, hohen optisch nichtlinearen Koeffizienten und hohen Zerstorschwellen zuriickzufiihren.
Aufgrund seiner hervorragenden linearen und nichtlinearen optischen Eigenschaften hat sich

Lithiumniobat (LiNbOs3) zu einem Standardmaterial der nichtlinearen Optik entwickelt. Ins-
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6 Kapitel 2. Nichtlineare Optik

besondere der hohe nichtlineare Koeffizient, der grofe Transparenzbereich und die Umsetzung

verldsslicher Polungsverfahren zeichnen dieses Material aus.

In diesem Kapitel werden zunéchst die wichtigsten physikalischen Grundlagen der Wechsel-
wirkung von Strahlung mit Materie diskutiert. Die Betrachtung wird dabei auf die fiir diese
Arbeit relevanten Aspekte beschrinkt. Eine detaillierte Darstellung findet sich in den Arbei-
ten von Zernike und Midwinter [76] und Boyd [77].

Ein besonderer Schwerpunkt wird auf die Diskussion der Quasi-Phasenanpassung gelegt. Es er-
folgt eine analytische und numerische Beschreibung. Das numerische Modell erméglicht zudem
die Analyse von beliebigen periodischen und aperiodischen Strukturen, die einer analytischen
Beschreibung nicht oder nur schwer zugénglich sind. Insbesondere werden die Auswirkungen
von Fehlern einer periodischen QPM-Struktur auf die Effizienz und Bandbreite eines Konver-
sionsprozesses betrachtet.

Periodisch gepoltes Lithiumniobat stellt im Rahmen dieser Arbeit die zentrale Komponen-
te zur Realisierung effizienter Frequenzkonversionsprozesse dar. Aus diesem Grund werden
die wichtigsten Materialeigenschaften sowie die Verfahren zur Fertigung mikrostrukturierter
Frequenzkonverter erldutert. Zum Abschluss erfolgt eine Darstellung und Diskussion der Her-

stellung von periodisch gepolten Lithiumniobat-Kristallen.

2.1 Wechselwirkung von Strahlung mit dielektrischen Medien

Die folgenden theoretischen Betrachtungen orientieren sich an der Herleitung von Zernike und
Midwinter [76]. Eine qualitative Beschreibung der Ausbreitung elektromagnetischer Felder in
dielektrischen Medien kann durch das Lorenz-Atommodell erfolgen. Hierbei wird angenom-
men, dass jedes Atom aus einem positiv geladenen Atomkern und einer negativ geladenen
Elektronenhiille zusammengesetzt ist. Ohne dufsere Beeinflussung besitzt das Atom kein elek-
trisches Dipolmoment. Das Anlegen eines konstanten elektrischen Feldes bewirkt eine Ver-
schiebung des Ladungsschwerpunktes. Das Atom wird polarisiert und es bildet sich ein sta-
tischer Dipol aus. Osuzilliert das externe elektrische Feld, wie z.B. bei einer in das Medium
eingestrahlten elektromagnetischen Welle, mit der Frequenz w, fiihrt dies zu einer Schwin-
gung des elektrischen Dipols mit der anregenden Frequenz. Ein oszillierender Dipol strahlt
wiederum eine elektromagnetische Welle ab. Im Allgemeinen sind Primér- und Sekundérwelle
gegeneinander phasenverschoben. Die relative Phasenlage hingt dabei von der Frequenz der
einfallenden Welle sowie der riicktreibenden Kraft innerhalb des Atoms ab. Setzt man diese
Uberlegungen fiir alle Atome eines Mediums entsprechend fort, ergibt sich das elektroma-
gnetische Gesamtfeld durch die Uberlagerung der Primirwelle mit den in jedem Punkt des

Mediums erzeugten, phasenverschobenen Sekundéarwellen.
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2.1. Wechselwirkung von Strahlung mit dielektrischen Medien 7

2.1.1 Lineare Wechselwirkung

Fiir geringe Feldamplituden kann die erzwungene Schwingung der Elektronen als harmonischer
Osrzillator beschrieben werden. Bei Beschrinkung auf eine eindimensionale Betrachtung gilt

die Bewegungsgleichung

d*r dr e

— +2y— +wir=——E() . 2.1
Hierbei beschreibt r die Auslenkung des Elektrons aus dem Gleichgewichtszustand. « ist eine
Déampfungskonstante, wg die Resonanzfrequenz, e die Ladung und m die Masse des Elektrons.

Das anregende Feld E(t) sei von der Form
E(t) = E(w)-e ! + F*(w) - eT™! (2.2)

mit den komplexen Feldamplituden E(w) = 1/2Eye’® und E*(w) = 1/2Ege™** = E(—w). Damit
folgt aus der Bewegungsgleichung (2.1) fiir die Schwingung des Elektrons:

e 1 .
t)=——- E(w)-e " +c.c. 2.3
r(t) m wy — 2iyw — w? (w)- e +ec (23)
Ein Medium mit der Elektronendichte N besitzt eine Polarisationsdichte P(t) = —e- N -r(t).

Mit Gleichung (2.3) folgt somit

P(t) = x(w)- E(w)-e ™" + c.c. (2.4)
Hierbei wurde die Suszeptibilitit y(w) des Mediums definiert durch
N -¢? 1

= : . 2.5
x(w) m Wi — 2iyw — w? (2:5)

Die induzierte Polarisation héngt linear von der Amplitude des anregenden Feldes ab. Die Os-
zillation erfolgt mit der anregenden Frequenz w. Die Schwingungsamplitude und -phase sind
von der Dampfungskonstanten v und den Frequenzen wp und w abhingig. Eine in das Medi-
um eingestrahlte Primérwelle fiihrt also bei der Annahme einer geringen Feldamplitude zur
Abstrahlung von phasenverschobenen Sekundérwellen mit gleicher Frequenz und gedampfter
Amplitude. Das Gesamtwellenfeld ergibt sich durch Uberlagerung der Primér- und Sekundér-
wellen. Zur Beschreibung der Ausbreitung der elektromagnetischen Welle im Medium wird
die induzierte Polarisation als Quellterm in den Maxwell-Gleichungen [78| verwendet. Unter
der Annahme eines nicht leitfihigen (0 = 0) und nicht magnetisierbaren (u = 1) Mediums,

folgt im eindimensionalen Fall mit der dielektrischen Verschiebung D = €y - £/ + P hieraus die

Wellengleichung
d*E O°E
- £ (2.6)
dz? c? ot?
mit der Dielektrizitdtskonstanten e =1 + x.
Gleichung (2.6) kann durch eine ebene Welle der Form
E(z,t) = Ep-'@F) mit k2 = e w?/2 (2.7)
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8 Kapitel 2. Nichtlineare Optik

gelost werden. Die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Welle héngt von der Frequenz und dem
Brechungsindex n des Mediums ab. Mit k = nw/c folgt fiir den Brechungsindex n? = e = 1+ .
Mit Gleichung (2.5) ergibt sich hiermit fiir den komplexen Brechungsindex

9 N-& 1

n®=1+ (2.8)

m  wi— 2iyw — w?

Der komplexe Brechungsindex kann in Real- und Imaginérteil separiert werden, so dass gilt:
n(w) = n,(w)—ik(w). Damit folgt aus Gleichung (2.7) fiir die durch das Medium propagierende
ebene Welle:

E(z,t) = Ey- ¢ "W% . gmwlt=nm(w)7) (2.9)
~—— —/ ——
Absorption Dispersion

Die Frequenz w des anregenden Feldes bleibt erhalten. Der Realteil des Brechungsindexes
fiihrt zu einer in der Regel frequenzabhingigen Anderung der Ausbreitungsgeschwindigkeit
im Medium vy, = ¢/n.(w) (Dispersion). Der Imaginérteil des Brechungsindexes bewirkt eine
Abschwéchung des Feldes. Dies entspricht der linearen Absorption des Mediums. Die Ab-
sorption erreicht signifikant hohe Werte, wenn die Frequenz der elektromagnetischen Welle
einer Resonanzfrequenz des atomaren Systems entspricht. In der Regel besitzen gréfere Mo-
lekiile und Festkorper keine scharfen Absorptionslinien sondern breite Absorptionsbanden.
Bei Wechselwirkung mit dem elektronischen System ergeben sich hohe Resonanzfrequenzen.
Die Resonanzen der meisten optischen Materialien liegen im ultravioletten Spektralbereich.
Werden durch die elektromagnetische Welle Schwingungen und Rotationen der Atome des
Mediums untereinander angeregt, sind die Resonanzfrequenzen geringer und die Absorption
findet im infraroten Spektralbereich statt. Durch die Frequenzabhéngigkeit der Absorption
wird der Transparenzbereich eines Mediums definiert. Mit der Intensitiit I o< |E|? kann aus

Gleichung (2.9) das Beersche Absorptionsgesetz abgeleitet werden:
I(Az) = Iy - e~ A% (2.10)

Hierbei gibt Ij die Intensitét der in das Medium eingestrahlten elektromagnetischen Welle an.
Die Intensitdt nimmt exponentiell mit der Propagationsldnge Az im Medium ab. Der lineare

Absorptionskoeffizient « ist proportional zum Imaginérteil x des Brechungsindex [79]:

a= 477)\” =%k (2.11)

Der lineare Absorptionskoeffizient ist eine entscheidende physikalische Grofe zur Beschrei-
bung der optischen Eigenschaften eines Mediums. Die Stérke der linearen Absorption wirkt
sich entscheidend auf die Effizienz und die Eigenschaften von Frequenzkonversionsprozessen
aus. Eine ausfiihrliche Untersuchung der Wechselwirkung von Strahlung in Spektralbereichen

hoher Materialabsorption erfolgt in Kapitel 4.
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2.1. Wechselwirkung von Strahlung mit dielektrischen Medien 9

2.1.2 Nichtlineare Wechselwirkung

Im vorhergehenden Abschnitt wurde gezeigt, dass die Ausbreitung einer elektromagnetischen
Welle durch das Induzieren einer elektrischen Polarisation erfolgt. Fiir eine hinreichend geringe
Feldstarke héngt die induzierte Polarisation linear von dem anregenden Feld ab.

Im Fall hoher Feldstédrken, wie sie z.B. durch intensive Laserstrahlung erzeugt werden, kann
die Polarisation des Mediums als Reihenentwicklung nach Potenzen des elektrischen Feldes

dargestellt werden:

P(t) =eo- XVE(t) + e0- XPEX(t) + €0 xXPE3(t) + ... (2.12)

x®) beschreibt die Suszeptibilitit k-ter Ordnung. Im Allgemeinen gilt x*) >> (*+1),

Zur weiteren Betrachtung wird das externe Feld als eine Linearkombination aus zwei Kompo-
nenten mit verschiedenen Frequenzen angenommen: E(t) = Ej(t) + E(t). Fiir die einzelnen

Komponenten gilt:
En(t) = Epe™ ™t 4 ce., mit n=1,2 (2.13)

Des weiteren wird davon ausgegangen, dass die Suszeptibilitit fiir Ordnungen k& > 2 sehr
gering ist und daher vernachléssigt werden kann (nichtlineare Wechselwirkung 2. Ordnung).

Fiir die induzierte Polarisation folgt damit aus Gleichung (2.12):

P(t) = co X'V [E1(t) + Ex(t)] +e0 X'V [E1(t) + Ex(t)]? (2.14)

Pz;:(t) Pnr(t)

Der linear von den Feldstédrken abhéngige Anteil der Polarisation Py, (t) fithrt, analog zur
Beschreibung im vorherigen Abschnitt, zu zwei Wellen, die sich unabhéngig voneinander mit
der jeweiligen Phasengeschwindigkeit vy, < wy, im Medium ausbreiten.

Fiir den nichtlinearen Anteil der Polarisation folgt mit Gleichung (2.13):

Pnr(t) = eoX(Z)-[ TemtAtt L Rt At 4 cc]

+260X(2) . [ElEge_i' (witwz) -t 4 c.c.}
+2e0x? - [ElEge_i' (wi—wa) -t 4 c.c}

+2e0x? - [ELE} + EyE3) (2.15)

Die nichtlineare Wechselwirkung des elektrischen Feldes mit der Polarisation des Mediums
fiihrt also zur Erzeugung neuer Frequenzkomponenten. Die ersten beiden Terme in Glei-
chung (2.15) beschreiben die zweiten Harmonischen der eingestrahlten Wellen mit der je-
weils doppelten Frequenz ws = 2w,. Der dritte Term in Gleichung (2.15) stellt eine Welle
mit der Summenfrequenz w3 = ws + wi und der vierte Term eine Welle mit der Differenz-
frequenz w3 = we — wy dar. Der letzte Term in Gleichung (2.15) beschreibt die Erzeugung

eines konstanten elektrischen Feldes. Dies wird als optische Gleichrichtung bezeichnet. An
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10 Kapitel 2. Nichtlineare Optik

allen genannten Prozessen sind drei Wellen mit den Frequenzen wi, wo und ws beteiligt. Die
nichtlineare Wechselwirkung 2. Ordnung wird daher auch als Drei-Wellen-Mischung bezeich-
net. Beriicksichtigt man zusiitzlich die Suszeptibilitit dritter Ordnung ¥, beschreibt die
nichtlineare Polarisation die Wechselwirkung von vier Wellen. Ergebnisse von Prozessen drit-
ter Ordnung sind z.B. der intensitédtsabhingige Brechungsindex, sdttigbare Absorption und
Zwei-Photonen-Absorption |77].

Der nichtlineare Koeffizient

In den bisherigen Betrachtungen wurden die elektrischen Felder, die induzierte Polarisation
und die Suszeptibilitit als skalare Grofen beschrieben. In einer dreidimensionalen Beschrei-
bung werden die Felder sowie die Polarisation als Vektoren mit drei Komponenten dargestellt.
Die Suszeptibilitit x*) muss im allgemeinsten Fall durch einen Tensor k- 1-ter Stufe beschrie-
ben werden. Eine deutliche Reduzierung der Elemente des Tensors kann durch mathematische
Symmetrieiiberlegungen erreicht werden. Werden zusétzlich rdumliche Symmetrieeigenschaf-
ten eines Mediums beriicksichtigt, ist eine weitere Vereinfachung mdoglich. Fiir eine nichtlineare
Wechselwirkung zweiter Ordnung kann der nichtlineare Koeffizient d;j, = 1/2- Xz(]21)€ definiert
werden. Die Indizes ijk geben dabei die jeweiligen Koeffizienten des Tensors an. Sind die
Ausbreitungsrichtung im Medium sowie die Polarisation des wechselwirkenden Wellen fest
vorgegeben, reduziert sich der nichtlineare Koeffizient auf einen skalaren Wert. Diesen be-
zeichnet man als effektiven nichtlinearen Koeffizienten d.sy. Damit folgt aus Gleichung (2.12)

fiir die nichtlineare Polarisation 2. Ordnung
ﬁ(t)NLZQEO-deff-E2(t> . (2.16)

Der effektive nichtlineare Koeffizient ist eine physikalisch messbare Grofe, die fiir viele Mate-
rialien tabellarisch erfasst ist [12]. Fiir eine ausfiihrliche Diskussion der Tensoreigenschaften

der Suszeptibilitét sei auf die Literatur verwiesen [76,77].

Die gekoppelten Amplitudengleichungen

Zur analytischen Beschreibung der Ausbreitung von elektromagnetischen Wellen in Materie
unter Beriicksichtung der nichtlinearen Wechselwirkung wird, analog zum vorherigen Ab-
schnitt, die Wellengleichung aus den Maxwellschen Gleichungen abgeleitet. Die induzierte
Polarisation aus Gleichung (2.12) wird als Quellterm verwendet. Es gilt D = ¢yE + P. Fiir ein
nicht leitfahiges (¢ = 0) und nicht magnetisierbares (u = 1) Material in Abwesenheit freier
Ladungstréiger (p = 0) folgt somit die Wellengleichung

16 4 1 9% 5

S B
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2.1. Wechselwirkung von Strahlung mit dielektrischen Medien 11

Hierbei ist ¢ = co/n die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Welle im Medium, ¢y die Lichtge-
schwindigkeit im Vakuum und n der Brechungsindex des Mediums.
Zur Vereinfachung wird die Betrachtung im Folgenden auf den eindimensionalen Fall be-

schriankt. Es werden ebene Wellen mit der Frequenz w in der Form
BE(z,t) = B(z) - e'kz=eD (2.18)

in z-Richtung angenommen. Des weiteren wird davon ausgegangen, dass sich der Betrag der
Feldamplitude E(z) in Ausbreitungsrichtung nur wenig innerhalb einer Wellenléinge dndert

(slowly varying amplitude approzimation):

OE(z)
0z

0?E(2)
022

<l

(2.19)

Es werden nur nichtlineare Prozesse zweiter Ordnung betrachtet. Die Ausbreitungsrichtung
und die Polarisation sind fest gewéhlt. Fiir die induzierte nichtlineare Polarisation gilt damit
Gleichung (2.16).

Aus der Wellengleichung (2.17) folgen mit diesen Annahmen die gekoppelten Amplitudenglei-

chungen
0 . * _iAkz
& E, = —a(wl)El +ik1E3E; - € (2.20)
0 .
5. B2 = —al(w)Bs +im BBy - eiBAkz (2.21)
0 .
5. B = —alws)Bs +ingBr B e iAkz (2.22)

mit den Kopplungskoeffizienten

id
g = lelf (2.23)
n;Cco

und der Wellenvektordifferenz (Phasenfehlanpassung)
Ak =k — ko — ki . (2.24)

Die drei Differentialgleichungen (2.20)-(2.22) beschreiben die Anderung der Feldamplitude der
drei wechselwirkenden elektromagnetischen Wellen bei Propagation durch das Medium. Die
Absorption des Mediums wird durch die Absorptionskoeffizienten a(w;) berticksichtigt. Eine
anschauliche Interpretation der gekoppelten Amplitudengleichungen ist im absorptionsfreien
Fall(c; = 0) bei perfekter Phasenanpassung Ak = 0 moglich. Aus den Gleichungen (2.20)
(2.22) folgt mit diesen Annahmen und der Intensitiit I = 1/2- negco| E|? die sogenannte Manley-
Rowe-Relation [77,80,81]

1 0I 1 0I 1 0I.
Ltron 10 1 Jdly

w1 0z we 0z wsg 0z

(2.25)
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12 Kapitel 2. Nichtlineare Optik

Hiernach werden die Wellen mit den Frequenzen wi und wy auf Kosten der Welle mit Fre-
quenz ws verstirkt. Im Photonenbild bedeutet diese Relation, dass die Anzahl der erzeugten
Photonen mit Frequenzen w; und wy der Anzahl von vernichteten Photonen bei der Frequenz

ws entspricht.

Phasenanpassung

Im Allgemeinen konnen die gekoppelten Amplitudengleichungen nur numerisch gelést werden.
Eine analytische Losung ist mit der Niherung eines vernachlissigharen Abbaus der einge-
strahlten Wellen mdglich. Exemplarisch wird im Folgenden die Differenzfrequenzerzeugung
(DFG) zweier Wellen mit den Frequenzen ws und w; betrachtet. Fiir die Frequenz der er-
zeugten Welle gilt wy = ws — wy. Durch die Vernachléssigung des Pumpabbaus bleibt die
Feldstérke der Wellen Ej(z) und Es3(z) bei der Propagation durch das Medium konstant. Es
gilt somit: 9F1(2)/az = 0F3(2)/9- = 0. Unter Vernachlédssigung der Absorption folgt die Feld-
starke der Differenzfrequenzwelle durch Integration von Gleichung (2.21) iiber die Lénge L

des Mediums:

(2.26)

L eiAkL -1
Eo(L) = ikoE Fs / My = ko Fy Ey <>
0 ZAk

Mit I = 1/2-negco| E|? folgt aus Gleichung (2.26) fiir die Intensitiit der erzeugten Welle:

2d; i i I AkL AkL
L= I g <) =T -sinc? <) (2.27)
n1M2N3€0CH 2 2
mit sinc?z = sin*z/;2 und den Brechungsindizes n; der einzelnen wechselwirkenden Wellen.

Die Grofe

F_z-dgff-wg-fl-fg

n1~n2-n3-60-cg

L? (2.28)
wird als parametrischer Verstarkungskoeffizient bezeichnet [82].

Analoge Betrachtungen kdnnen fiir alle, durch die induzierte nichtlineare Polarisation erzeug-
ten Frequenzkomponenten (siehe Gleichung (2.15)) durchgefiihrt werden. Aus den gekoppelten
Amplitudengleichungen (2.20) (2.22) konnen bei Vernachléssigung des Pumpabbaus zu Glei-
chung (2.27) analoge Néherungslosungen fiir die Erzeugung der Summenfrequenz (SFG) und

der Erzeugung der zweiten Harmonischen (SHG) abgeleitet werden.

Allen Drei-Wellen-Mischprozessen ist gemein, dass die Wechselwirkung entscheidend durch die
Differenz der Wellenvektoren Ak beeinflusst wird. Am Beispiel von Gleichung (2.27) wird deut-

lich, dass die Intensitét der erzeugten Welle fiir Ak = 0 maximal wird. In diesem Fall gilt also
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2.1. Wechselwirkung von Strahlung mit dielektrischen Medien 13

die Impulserhaltung: Eg = ko+ki. Physikalisch bedeutet diese Bedingung, dass die wechselwir-
kenden Wellen iiber den gesamten Interaktionsbereich keine Phasendifferenz Akz aufweisen.
Die an jedem Punkt innerhalb des Mediums erzeugten Partialwellen interferieren konstruktiv.
Die Bedingung Ak = 0 wird als Phasenanpassung bezeichnet und ist, neben der Energieerhal-
tung ws = wy + wq, eine elementare Voraussetzung zum Erreichen makroskopisch messharer
Intensitéten bei der Erzeugung neuer Frequenzkomponenten in Drei-Wellen-Mischprozessen.
Fiir kollineare Ausbreitung der wechselwirkenden Wellen kann die Phasenanpassungsbedin-
gung mit den Betragen der Wellenvektoren k; = ni(wi)wi/cy = 27ni(Xi)/x; ausgedriickt werden:

Ak = kg — iy — by = 2 (1320) _ m2Qa) O 1 (2.29)
s o M

Im Allgemeinen kann Phasenanpassung nicht fiir alle moglichen Konversionsprozesse simul-
tan realisiert werden. Durch geeignete Wahl der experimentellen Randbedingungen wird die
Verstéarkung fiir einen bestimmten Prozess maximiert. In der Praxis finden vor allem zwei Me-
thoden zur Erfiillung der Phasenanpassungsbedingung Anwendung: Phasenanpassung durch
Doppelbrechung (BPM) und Quasi-Phasenanpassung (QPM).

Bei der Phasenanpassung durch Doppelbrechung wird die Anisotropie eines Mediums ausge-
nutzt. Bei solchen Medien héngt der Brechungsindex von der Polarisationsrichtung und der
Frequenz einer elektromagnetischen Welle ab. Bei geeigneter Wahl der Ausbreitungsrichtung
und der Polarisation der interagierenden Wellen kann somit Gleichung (2.29) fiir einen be-
stimmten nichtlinearen Prozess erfiillt werden. Da diese Methode der Phasenanpassung in
Rahmen dieser Arbeit keine Anwendung findet, sei fiir eine detaillierte Beschreibung auf die

Literatur verwiesen [76,77].

Bei der Quasi-Phasenanpassung ist die Phasenanpassungsbedingung nicht an jedem Punkt des
Mediums exakt erfiillt. Die Phasenverschiebung der wechselwirkenden Wellen wird stattdes-
sen periodisch korrigiert, so dass iiber die gesamte Propagationsléinge ein Energietransfer von
der Pumpstrahlung auf die erzeugte Welle erfolgt. Die Umsetzung von Frequenzkonversions-
prozessen unter Ausnutzung von Quasi-Phasenanpassung ist ein zentraler Gegenstand dieser
Arbeit. Diese Methode der Phasenanpassung wird daher in den folgen Abschnitten 2.2 2.5

ausfiihrlich beschrieben und diskutiert.

Optisch parametrische Fluoreszenz

Bisher wurde davon ausgegangen, dass zur Differenzfrequenzerzeugung ws = ws — w; zwei
Wellen mit den Frequenzen ws und w; in das Medium eingestrahlt werden. Durch die Null-
punktfluktuation des Vakuums koénnen jedoch auch spontan Strahlungsfelder mit den Frequen-

zen wi und wo entstehen [83]. Diese konnen iiber die nichtlineare Polarisation des Mediums
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14 Kapitel 2. Nichtlineare Optik

mit einer einzelnen eingestrahlten Welle mit der Frequenz ws in Wechselwirkung treten. Dies
wird als optisch parametrische Fluoreszenz (OPF) bezeichnet. Durch den Dipolcharakter der
nichtlinearen Wechselwirkung kénnen Frequenzen zwischen 0 und ws in beliebige Richtungen
erzeugt werden, wobei die Energieerhaltung ws = ws 4 wy erfiillt sein muss. Eine signifikante
Verstiarkung erfolgt allerdings nur fiir Frequenzen und Richtungen, fiir die die Phasenanpas-
sungsbedingung Ak = 0 ndherungsweise erfiillt ist. Die optisch parametrische Fluoreszenz ist
ein rein quantenmechanischer Prozess. Dieser ist dquivalent zur Verstirkung zweier schwa-
cher Rauschfelder mit Frequenzen w; und ws durch die nichtlineare Wechselwirkung mit ei-
nem starken Pumpfeld mit Frequenz ws [84]. Eine anschauliche Betrachtung kann durch den
Teilchencharakter elektromagnetischer Strahlung erfolgen. Ein in das Medium eingestrahltes
Photon regt durch die nichtlineare Wechselwirkung 2. Ordnung ein virtuelles Energieniveau
an. Dieses virtuelle Energieniveau zerfillt durch Emission zweier Photonen geringerer Energie
bzw. geringerer Frequenzen. Eine detaillierte Beschreibung der optisch parametrischen Fluo-

reszenz findet sich in den Referenzen [83-86].

Die OPF bildet die Grundlage der Erzeugung von Strahlung durch optisch parametrische Ge-
neratoren (OPQG) und optisch parametrische Oszillatoren (OPO). In beiden Féllen wird in das
nichtlineare Medium nur eine Pumpwelle mit der Frequenz w, eingestrahlt. Nach allgemei-
ner Konvention werden die erzeugten Wellen als Signal- und Idlerstrahlung bezeichnet, wobei
ws > w; gilt. Da die Verstarkung durch die parametrische Wechselwirkung in der Regel sehr
gering ist, werden zur Erzeugung makroskopischer Leistungen im Einfachdurchgang durch das
nichtlineare Medium (OPG) sehr hohe Feldstirken bendtigt. Eine Steigerung der Effizienz ist
durch Riickkopplung einer oder mehrerer der interagierenden Wellen moglich (OPO).

2.2 Analytische Beschreibung der Quasi-Phasenanpassung

Im vorherigen Abschnitt wurde gezeigt, dass bei der Erzeugung neuer Frequenzkomponenten
durch nichtlineare Prozesse zweiter Ordnung nur dann eine makroskopisch messbare Intensitét
erreicht werden kann, wenn die wechselwirkenden Wellen keine Phasenfehlanpassung aufwei-
sen. In diesem Fall interferieren die an jedem Punkt des Mediums erzeugten Partialwellen
konstruktiv. Fiir die Differenz der Wellenvektoren gilt Ak = 0. Abbildung 2.1 zeigt die Inten-
sitit der erzeugten Welle nach Gleichung (2.27) bei der Propagation im nichtlinearen Medium.
Fiir perfekte Phasenanpassung (Ak = 0) wichst die Intensitdt quadratisch mit der Lange an.
Bei Phasenfehlanpassung (Ak # 0) dndert sich die Phasendifferenz der wechselwirkenden
Wellen linear mit der Ausbreitungsrichtung. Nach der sogenannten Kohdrenzlange L. ergibt
sich eine Phasendifferenz von AkL. = 7. Die Intensitét der konvertierten Strahlung wird ma-
ximal. Die weiter mit der Linge anwachsende Phasendifferenz fiihrt fiir z > L. zur teilweise

destruktiven Interferenz der Partialwellen. Der Energietransfer erfolgt dann von der erzeug-
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Abbildung 2.1: Intensitit der erzeugten Welle in Abhéangigkeit der Propagationslinge im Me-
dium fiir perfekte Phasenanpassung (Ak = 0), fiir Phasenfehlanpassung (Ak # 0) und Quasi-
Phasenanpassung (QPM).

ten Welle zuriick auf die Pumpwelle (Riickkonversion). Nach der doppelten Kohéarenzlange
betrigt die Phasendifferenz 27 und die konvertierten Partialwellen interferieren vollsténdig
destruktiv. Danach startet der Konversionsprozess von Neuem (siche Abbildung 2.1).

Das Auftreten von Riickkonversion kann verhindert werden, wenn die relative Phase zwi-
schen konvertierter Welle und Pumpwelle nach der Kohérenzlange korrigiert wird. Dies kann
durch einen Phasensprung von 7 erreicht werden. In diesem Fall wird die erzeugte Welle
weiter verstarkt. Thre Intensitdt wéchst monoton mit der Propagationslinge an. Da die Pha-
senanpassungsbedingung nicht an jedem Punkt des Mediums erfiillt ist, sondern periodisch
korrigiert wird, bezeichnet man dieses Verfahren als Quasi-Phasenanpassung (QPM). Das
Prinzip der Quasi-Phasenanpassung wurde von Armstrong et al. |1] vorgestellt. Bei der QPM
besteht zwischen den wechselwirkenden Wellen, aufser bei Vielfachen der Kohérenzldnge, eine
Phasenfehlanpassung (Ak # 0). Die Konversionseffizienz ist daher im Vergleich zu perfekter
Phasenanpassung (Ak = 0) geringer (siehe Abbildung 2.1).

Experimentelle Realisierung der Quasi-Phasenanpassung

Der zur Korrektur der Phasendifferenz notwendige Phasensprung von 7 bei Vielfachen der Ko-
hérenzlange, kann durch einen Vorzeichenwechsel des nichtlinearen Koeffizienten d, ¢ erreicht

werden. Nach z.B. der zweiten gekoppelten Amplitudengleichung (2.21) gilt:

d . .
5. B2 X degy B3Efe ™% = —d pp - ByEfel Bkt (2.30)
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