Neue Moglichkeiten und Anwendungen der
Phasenmodulation ultrakurzer Laserimpulse

DISSERTATION

zur Erlangung des akademischen Grades
doctor rerum naturalium (Dr. rer. nat.)

vorgelegt dem Rat der Physikalisch- Astronomischen Fakultét
der Friedrich-Schiller-Universitéit Jena

von Diplomphysiker Martin Hacker
geboren am 8.11.1974 in Gotha



Gutachter:

1. Dr. habil. Thomas Feurer
Department of Chemistry,
Massachusetts Institute of Technology, Cambridge

2. Prof. Dr. Andreas Tiinnermann
Institut fiir Angewandte Physik
Friedrich-Schiller-Universitat Jena

3. Prof. Dr. Andrew M. Weiner
School of Electrical and Computer Engineering
Purdue University, West Lafayette

Tag der letzten Rigorosumspriifung: 18.07.2003
Tag der 6ffentlichen Verteidigung: 30.10.2003



Fiir Johannes, geboren am 5.12.2002



Inhaltsverzeichnis

Einleitung

1 Grundlagen

1.1 Erzeugung ultrakurzer Laserimpulse . . . . . . . . .. ... ... ...
1.2 Beschreibung ultrakurzer Laserimpulse . . . . .. .. ... ... ...

1.2.1 Komplexe Darstellung des elektrischen Feldes . . . . .. . ..

1.2.2  Leistung, Energie und Intensitat . . . . . . . . .. .. ... ..

1.2.3 Laserimpulsmodell . . . . . .. ... ... L.
1.3 Propagation in linearen optischen Systemen . . . . . .. .. .. ...
1.4 Dispersionskontrolle . . . . . . . ... ... 0oL
1.5 Programmierbare Impulsformung . . . . . . .. ... ...
1.6 Dreiwellenmischung ultrakurzer Impulse . . . . . .. . ... ... ..
1.7 Diagnostik ultrakurzer Laserimpulse. . . . . . . ... .. .. ... ..
1.8 Femtosekundensimulationsumgebung LaB2 . . . . . . .. .. .. ...

2 Iterativer FOURIER-Transformationsalgorithmus
2.1 Einfithrung . . . . . . . ...
2.2 Schema . . .. ...
2.3 Konvergenz des Algorithmus . . . . . . . ... ... L.
2.4 Anwendungsbeispiele . . . .. ..o oo

3 Dispersionskontrolle phasenmodulierender Resonatoren

3.1 Einftthrung . . . . . .. ..
3.2 Gires-TourNois-Interferometer (GTI) . . . . ... ... ... ...
3.2.1 Beschreibung der Phasenmodulation . . . ... .. ... ...
3.2.2 Impulszugkompression am GTT . . . ... ... ... ... ..
3.2.2.1 Experimentelle Demonstration . . .. ... ... ..

3.2.2.2 Auflésungsbedingung . . . . . . . .. ...

3.2.2.3 Optimale GTI-Parameter . .. ... ... ... ...

3.3 Kompression mit GTI-Sequenzen . . . . . .. ... ... ... ....
3.4 Anwendungen . . . . . ...
3.4.1 Intensitédtsverringerung . . . . . . . . ... ...
3.4.2  Adressierung und Codierung optischer Informationen . . . . .
3.4.3 GTI-Kompensation durch eine GTI-Sequenz . . . . . . .. ..

4 Kontrolle nichtresonanter Zweiphotonenprozesse
4.1 Einfithrung . . . . . . . ...
4.2 Frequenzverdopplung phasenmodulierter Impulse . . . . . . ... ..

24
24
25
27
29

33
33
34
34
39
39
43
45
49
52
52
o4
95



INHALTSVERZEICHNIS

10

4.2.1 Sinusformige Phasenmodulation . . . . . . ... .. ... ...
4.2.1.1 Theoretische Betrachtung . . . . . ... ... .. ..
4.2.1.2  Experimentelle Untersuchung . . . . .. .. ... ..

4.2.2  Quadratische Phasenmodulation . . . . . . ... .. ... ...

4.2.3 Kubische Phasenmodulation . . . . . . ... ... ... ....

4.3 Nichtresonante atomare Zweiphotonenanregungen . . . . . . . . . ..
4.4 Schmalbandige Summen- und Differenzfrequenzmischungen . . . . . .
4.5 Spektrale Fokussierung . . . . . . . .. ..o oo
4.6 Nichtresonante molekulare Zweiphotonenanregungen . . . . . . . . . .

Reflektiver hochauflésender Impulsformer

5.1 Einfithrung . . . . . . . . .

5.2  Hochauflésender Phasenmodulator . . . . . . ... ... ... ... ..
5.2.1 Prinzip. . . . . ...

5.2.2  Demonstration der Impulsformung im Ultraviolett . . . . . . .

5.3 Konzept eines reflektiven Amplituden- und Phasenmodulators
Zusammenfassung
Literaturverzeichnis
Anhang: SHG sinusférmig phasenmodulierter Impulse
Abkiirzungen und Formelzeichen
Ehrenwortliche Erklarung
Lebenslauf

Danksagung

78
78
79
79
81
86

88

90

101

104

107

108

109



Abbildungsverzeichnis

1.1
1.2
1.3
1.4
1.5

2.1
2.2
2.3
24
2.5
2.6
2.7

3.1
3.2
3.3
3.4
3.5
3.6
3.7
3.8
3.9
3.10
3.11
3.12
3.13
3.14
3.15
3.16
3.17
3.18
3.19
3.20
3.21

4.1
4.2

kHz-Titan-Saphir-Lasersystem . . . . . . .. .. .. .. .. ... ... )
4f-Aufbau zur FOURIER-Filterung . . . . . . . .. ... .. ... ... 14
Transmission eines LC-SLM . . . . . . . .. ... ... 15
Varianten des SFM-FROG . . . . . . ... ... ... ... ... ... 20
SHG mit ungeschwéchter und geschwéchter Fundamentaler . . . . . . 23
[terativer FOURIER-Transformationsalgorithmus . . . . . . . . . . .. 26
Konvergenz des Algorithmus . . . . . . . ... .. .. ... ... ... 27
Erlduternde Skizze . . . . . . . ... 29
Optimierungsbeispiel . . . . . . . . . .. ... oL 30
Verlauf einer Optimierung . . . . . . . . .. ... ... ... ... .. 30
Anwendung des Algorithmus zur eindimensionalen Impulsformung . . 31
Anwendung des Algorithmus zur zweidimensionalen Impulsformung . 32
Vielstrahlinterferenz am GTI . . . . . . ... ... ... .. ... ... 34
Amplitudenteilung am Strahlteiler . . . . . . ... ... ... 36
Phasenmodulation durch ein GTT . . . ... ... ... ... .. ... 38
Aufbau zur Kompensation eines GTT . . . . ... ... ... ..... 40
Impulszug, erzeugt von einem GTI . . . ... ... .. ... .. ... 41
Vorkompensierter Impuls nach Reflexion am GTT . . . . ... .. .. 41
GTI-Kompensationsphase . . . . . .. ... ... ... ... ..... 42
Verstimmtes GTT . . . . .. .. .. ... .. ... ... 43
Kompensierbarer GTI-Parameterbereich . . . . . .. ... ... ... 45
Spitzenintensitéitsverringerung am GTT . . . . . . ... .. ... ... 46
Impulsziige fiir verschiedene Reflektivitdten. . . . . . . .. .. . . .. 48
Intensitéatsverringerung durch GTI und durch dispersive Spiegel . . . 49
Impulszug nach GTI-Sequenz . . . . . . ... ... ... ... .... 50
Vorkompensierter Impuls nach GTI-Sequenz . . . . . .. . ... ... 50
Selektive Kompression . . . . . .. . ... ... L. 51
Konzept zur Intensitétsverringerung in einer optischen Faser . . . . . 53
Intensitétsverlauf in einer vorkompensierten Faser mit und ohne GTI 53
Anwendung der selektiven Kompression zur Adressierung . . . . . . . 54
GTI-Kompensation durch GTI-Sequenz . . . . . . .. ... ... ... 56
GTI-Strecker und GTI-Kompressor . . . . . .. ... ... ... ... o7
GTI-Vorkompensation verstiarkter Impulse in einem CPA-System . . 57
Diagnostik fiir frequenzverdoppelte phasenmodulierte Impulse . . . . 62

Kreuzkorrelationen von Fundamentalen- und SH-Impulsen . . . . . . 63



ABBILDUNGSVERZEICHNIS w

4.3
4.4
4.5
4.6
4.7
4.8
4.9
4.10
4.11
4.12
4.13
4.14

5.1
5.2
2.3
5.4
2.5
5.6
5.7
2.8

Modulationsfrequenzabhéngigkeit von SH-Spektren . . . . . . . . .. 63
Modulationsamplitudenabhéngigkeit von SH-Spektren . . . . . . . . . 64
Kubische Phasenmodulation bei der SHG . . . . . .. ... ... ... 66
Energieniveaudiagramm einer TPF in Césium im Vergleich zur SHG. 67
Kontrolle der TPF in Césium im Vergleich zur SH. . . . . .. .. .. 68
Spektrale Phasenkorrelation . . . . . . ... ... ... ..., ... . 70
Einzelimpuls-CARS-Anregung . . . . . . . . . ... ... ... .... 71
Spektrale SH-Fokussierung durch Phasenmodulation . . . . . . . . .. 74
Spektrale SH-Fokussierung durch Amplitudenmodulation . . . . . . . 74
Fokussierte SH-Spektren . . . . . . . .. .. ... ... ... .. ... 75
Kontrolle der TPF von Farbstoffen . . . . . ... ... ... ... .. 76
Kontrast bei breitbandig angeregter TPF . . . . . . .. .. ... ... 7
Reflektiver Phasenmodulator . . . . . . ... ... ... .. ... ... 79
MEMS-SLM . . . . . 80
Reflektivitdt der Aluminiumlegierung . . . . . . . . . . .. ... ... 81
Experimenteller Aufbau zur direkten Impulsformung im UV . . . . . 82
THz-Impulsziige im UV . . . ... .. ..o o o000 84
Dispersionskompensation im UV . . . . ... .. ... ... ... ... 85
Auslenkungsmuster am MEMS-SLM . . . . ... ... ... ... .. 85
Interferometrischer Amplituden- und Phasenmodulator . . . . . . .. 86



Einleitung

Ultrakurze Laserimpulse mit Impulsdauern im Piko- und Femtosekundenbereich er-
lauben die Auflosung schnellster Vorgénge in der Natur. Diese Moglichkeit findet
beispielsweise Anwendung in der zeitaufgelosten Spektroskopie von Atom- und Mo-
lekiilreaktionen [I, 2] oder der zeitaufgelosten Rontgenbeugung zur Untersuchung
sehr schneller Festkorperprozesse [3].

Weiterhin zeichnen sich ultrakurze Laserimpulse dadurch aus, dass sie schon bei
kleinen Impulsenergien sehr hohe Spitzenintensitéiten bereitstellen kénnen [].
Diese Eigenschaft wird vor allem in der nichtlinearen Optik und Mikroskopie [5,6,7],
bei der laserinduzierten Plasma- und Rontgenstrahlungserzeugung [3], der laserindu-
zierten Kernspaltung [9] und auch bei der Materialbearbeitung [10] ausgenutzt. Die
mit den hohen Spitzenintensitdten verbundene Moglichkeit der Kontinuumsgenerie-
rung in mikrostrukturierten optischen Fasern erlaubt sogar die Realisierung neuer
Frequenznormale in der Metrologie [11].

Die Kombination extrem kurzer Impulsdauern und hoher Spitzenintensitdaten ist
die Voraussetzung fiir die Erzeugung von Attosekundenimpulsen innerhalb extre-
mer nichtlinearer optischer Prozesse [12], die derzeit die kiirzesten vom Menschen
erzeugten Ereignisse darstellen [13].

Aufgrund des begrenzten Impulsdauer-Bandbreite-Produktes [1] weisen ultrakurze
Laserimpulse sehr grole Bandbreiten auf, die bei Zentralwellenldngen im Bereich des
nahen Infrarots (NIR) einige bis mehrere hundert Nanometer betragen kénnen [15].
Damit bieten sie eine giinstige Voraussetzung fiir die Amplituden- oder Phasen-
modulation durch FOURIER-Filterung. Auf diesem Prinzip basierende Impulsformer
erlauben im Rahmen der verfiigharen Bandbreite eine nahezu unbegrenzte Gestal-
tung der zeitlichen Struktur ultrakurzer Laserimpulse [16].

Da die Phasenmodulation den grofien Vorteil bietet, die Impulsenergie nicht zu ver-
ringern, wird ihr in vielen Anwendungen der Impulsformung der Vorzug gegeben.
Das Hauptanwendungsgebiet der Impulsformung, insbesondere durch Phasenmodu-
lation, ist derzeit die Kompression ultrakurzer Laserimpulse [17, 18, 19,20, 21, 22]
bzw. die Dispersionskontrolle in unterschiedlichsten optischen Systemen, wie Laser-

verstarkern [23, 24,25 26,27, 28, 29], optisch parametrischen Verstirkern [30] und
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Lichtleitfasern [31,32]. Eine von der Dispersionskontrolle abgeleitete Anwendung ist
die Dispersionsmessung mittels phasenmodulierender Impulsformer [33].

Da ultrakurze Laserimpulse die Beobachtung schnellster Vorgénge in Quantensys-
temen erlauben, sind sie prinzipiell auch fiir deren Kontrolle geeignet [34,35]. Dazu
bietet sich neben der Wahl der spektralen Parameter auch die zeitliche Strukturie-
rung der Impulse an.

Die derzeit wohl anspruchsvollste Aufgabenstellung besteht darin, Impulse so zu for-
men, dass damit eine kohérente Kontrolle molekularer Wellenpaketdynamik moglich
wird (coherent control), um beispielsweise das Ergebnis einer Photodissoziation steu-
ern zu konnen [30].

Wegen der sehr komplexen Zusammenhénge zwischen der zeitlichen Impulsstruktur
und der Reaktion von Quantensystemen [37] werden die Impulsformer deshalb be-
vorzugt in selbstlernenden Systemen eingesetzt [33].

Beispiele dafiir sind die Kontrolle von Photodissoziations- und Ionisationsprozes-

sen [39,10,11,42], die Kontrolle der Erzeugung hoher Harmonischer [13, 11], die
selektive und optimierte Farbstoffanregung [15,16,17], die Kontrolle von RYDBERG-
Zusténden [18] und die Steuerung des Energietransfers in biologischen Molekiilen

[19]

Weitere Anwendungsgebiete der Impulsformung sind die Erzeugung spezifischer Im-

pulsformen [50,51] zur Informationsiibertragung mittels codierter Impulse [52, 53,
,05], zur Kontrolle der Niveaubesetzung in resonanten atomaren Systemen [56,57,
,09,60], zur Steuerung von Zwei- und Mehrphotonenprozessen [54, 61,62, 63,64,
,00,67,68] und der impulsiv stimulierten RAMAN-Streuung [69].

An Bedeutung gewinnt auch die kombinierte rdumliche und zeitliche Impulsform-

ung [70,71,72,73], deren Hauptanwendungsgebiet die Anregung und Kontrolle von

Phonon-Polariton-Wellenpaketen in ionischen Kristallen [71] ist.

Bei den Anwendungen der Phasenmodulation ultrakurzer Laserimpulse zur Kon-
trolle linearer und nichtlinearer optischer Systeme bestehen derzeit folgende offene

Fragen:

1. Wie kann mit geringem Aufwand diejenige Phasenmodulation ermittelt wer-
den, die einen Impuls derart modifiziert, dass er einen vorgegebenen Inten-
sitdtsverlauf bestmoglich approximiert?

Die Losung dieser Aufgabe ist besonders fiir die Erzeugung spezifischer Im-
pulsformen unter Echtzeitbedingungen und bei der zweidimensionalen Impuls-
formung wichtig. Konventionelle Losungsansétze bestehen in der Anwendung

rechenintensiver Optimierungsalgorithmen.
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2. Kann eine Dispersionskontrolle komplizierter linearer optischer Systeme, wie
z.B. phasenmodulierender Resonatoren, erreicht werden und welche neuen An-

wendungen lassen sich gegebenenfalls aus dieser Moglichkeit ableiten?

3. Fiir die kohérente Kontrolle molekularer Dynamik sind zeitlich geformte Laser-
impulse im infraroten und besonders im ultravioletten Spektralbereich eine
wichtige Voraussetzung, da viele Molekiile nur dort absorbieren.

Diese Impulse konnen mit Hilfe konventioneller hochauflésender Impulsformer
auf direktem Weg aber nicht erzeugt werden, da deren Transparenzbereich da-
zu nicht ausreicht.

Deshalb wurden geformte Impulse bislang durch Frequenzkonversion in die
gewiinschten Spektralbereiche transferiert [75, 76,77, 78] oder aber Mehrpho-
tonenanregungen der Molekiile ausgenutzt.

Beide Anregungsvarianten sind aber sensitiv gegeniiber Phasenmodulationen
der eingesetzten Laserimpulse, was zu einer Beeinflussung der Struktur der
realen oder virtuellen Mehrphotonenspektren fiithrt [79,62].

Diese spektrale Strukturierung kann fiir selektive spektrale Anregungen ato-
marer und molekularer Systeme ausgenutzt werden [59,065], ist aber von der
eigentlichen phasensensitiven kohéarenten Kontrolle zu unterscheiden [35, 30].
Fiir die genannten Anregungsvarianten stellen Zweiphotonenanregungen Basis-
prozesse dar, deren Reaktion auf phasenmodulierte Impulse von groflem Inter-
esse ist und damit auch die Beantwortung der Frage:

Welche Effekte treten bei der Frequenzverdopplung phasenmodulierter Laser-
impulse auf und welche Beziehungen bestehen zu nichtresonanten Zweiphoto-

nenanregungen schmal- und breitbandig absorbierender optischer Systeme?

4. Besteht doch eine Moglichkeit, die fiir die kohdrente Kontrolle von Molekiilen
besonders wichtigen direkten Phasen- und Amplitudenmodulationen im Ultra-

violett zu erzeugen?

In den einzelnen Kapiteln der vorliegenden Arbeit sollen diese Problemstellungen
nach einer kurzen Darstellung der Grundlagen und entsprechend der gewihlten Rei-

henfolge bearbeitet werden.



Kapitel 1

Grundlagen der Formung

ultrakurzer Laserimpulse

1.1 Erzeugung ultrakurzer Laserimpulse

Lasertechnische Grundvoraussetzungen fiir die Erzeugung ultrakurzer Laserimpulse
sind ein Lasermedium mit breitem Verstéarkungsprofil und ein Mechanismus zur Mo-
denkopplung. Klassische Lasersysteme, die diese Voraussetzungen bieten, sind Farb-
stoffringlaser mit einem breitbandig verstirkenden Laserfarbstoff, wie beispielsweise
Rhodamin-6G, und einem séttigharen Absorber [21]. Da diese Laser sehr aufwéndig
und empfindlich sind, wurden sie weitgehend von Festkorperlasern, insbesondere
dem Ti*":Al,O3-Laser (Titan-Saphir-Laser) [32] abgelost. In diesen Lasern wird
die Modenkopplung meist durch die Ausbildung einer transienten Linse infolge des
KERR-Effekts im Verstéarkerkristall realisiert. Da das Verstarkungsprofil des Titan-
Saphir-Lasers den Spektralbereich von etwa 660 nm bis 1.18 pm abdeckt [11], sind
sie auch fiir die Erzeugung extrem kurzer Laserimpulse geeignet [15]. Zur Moden-
kopplung, beispielsweise in Yb:YAG-Lasern [33], eignen sich auch séttigbare Halb-
leiterabsorberspiegel (semiconductor saturable-absorber mirrors, SESAM).

Noch stabiler und anwendungsfreundlicher sind Femtosekundenfaseroszillatoren und
-verstérker, beispielsweise auf Basis Er- und Yb-dotierter Fasern [34]. Hierbei werden
tiberwiegend nichtlineare Polarisations- und Dispersionseffekte (Solitonen) zur Mo-
denkopplung ausgenutzt [35]. Allerdings sind die Ausgangsleistungen solcher Laser
im Vergleich zu verstirkten Festkorperlasern noch gering.

Fiir diese Arbeit stand ein kHz-Titan-Saphir-Lasersystem zur Verfiigung, das aus
einem Femtosekundenlaseroszillator (Coherent MIRA 900) und einem Verstérker
(Quantronix ODIN) besteht, der nach dem CPA-Prinzip arbeitet (chirped pulse
amplification). Das Schema dieses Verstéarkersystems entspricht weitgehend dem in

Ref. [80] vorgestellten und ist in Abb. 1.1 dargestellt. Die Femtosekundenimpulse
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des Titan-Saphir-Oszillators besitzen Impulsenergien im Bereich von 6 nJ, Band-
breiten von etwa 30 nm (FWHM) und eine Repetitionsrate von 76 MHz. Diese
Impulse werden zunéchst in einem Strecker auf etwa 25 ps gestreckt. AnschlieBend
wird die Repetitionsrate mittels einer POCKELS-Zelle (pulse picker) von 76 MHz
auf 1 kHz! gesenkt. Die gestreckten Impulse durchlaufen dann acht mal den Titan-
Saphir-Verstéarkerkristall des ODIN (multi-pass amplifier) und gewinnen dabei eine
Impulsenergie, die nach der Kompression noch etwa 1 mJ betrégt. Der Verstarker-
kristall wird hierbei von einem Nd:YLF-Laser mit einer Zentralwellenldnge von
527 nm und einer Impulsenergie von 10 mJ bei 1 kHz gepumpt. Die Bandbreite
der Femtosekundenimpulse reduziert sich wiahrend des Verstarkungsprozesses auf
etwa 26 nm (FWHM). Die minimalen Impulsdauern nach dem Verstérker betragen
etwa 50 fs.

Pumplaser (Nd:YLF):

Zentralwellenldnge 527 nm, Repitionsrate 1 kHz,
Impulsenergie 10 mJ

Ti’":AL,O,-Oszillator:
y ] AN Zentralwellenldnge 802 nm,
76 MHz [ FARADAY-Isolator Strecker- ] 7 Repitionsrate 76 MHz,
Pockels. gitter[] 7 Impulsenergie etwa 6 nJ,
. Bandbreite etwa 30 nm (FWHM)
zelle . Kompressorgitter 2
Kompressorgitter 1]
1kHz 3 0 3
I | 3
Modenblende Ti’":ALO,-Kristall N .
A/2-Platte ! Ti'":ALO,-Verstiirker:
A3 /i == Y L {) Zentralwellenléinge 804 nm,

Repitionsrate 1 kHz,
Impulsenergie 1 mJ,
Bandbreite etwa 26 nm (FWHM),
Impulsdauer etwa 50 fs (FWHM)

Abb. 1.1: Schema des verwendeten CPA-Systems (Quantronix ODIN).

1.2 Beschreibung ultrakurzer Laserimpulse

1.2.1 Komplexe Darstellung des elektrischen Feldes

Ausgangspunkt der theoretischen Betrachtungen in dieser Arbeit sind monochroma-
tische, ebene, elektromagnetische Wellen der Frequenz v, die sich in einer Raumdi-
mension z in homogenen, isotropen, dielektrischen Medien ausbreiten.

Diese Wellen sind Losungen der aus den MAXWELL-Gleichungen resultierenden Wel-
lengleichungen [37].

Die Struktur des elektrischen Feldes einer solchen Welle mit der reellen Amplitude

!Die Repetitionsrate des Lasersystems kann bei Bedarf durch rotierende Blenden (chopper)
weiter gesenkt werden, z.B. auf 50 Hz.
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Ey, der Kreisfrequenz w = 27v, der Wellenzahl k(w) = £n(w) und der Phase 1 ist
E(z,t) = Eycos(wt — k(w)z — 1) . (1.1)

Hierbei ist ¢y die Vakuumlichtgeschwindigkeit und n(w) die frequenzabhéngige Brech-
zahl des Mediums. Die Uberlagerung derartiger monochromatischer Wellen ist im-

mer noch eine Losung der Wellengleichung, also auch eine zeitliches Feld

Be1) = /Eo(w) cos (wt — E(w)? — $(w)) dw . (12)

Das elektrische Feld E(z,t) ist, wie alle messbaren Groflen, reellwertig. Besonders
fiir lineare Operationen ist die Verwendung komplexer Grofien aber von Vorteil. Des-
halb definiert man mit Hilfe der komplexen FOURIER-Transformation ein komplexes
Spektrum der elektrischen Feldstérke [31]:

o0

E(w) = F{E®)} = / E(t)e“!dt (1.3)

—00

Hierbei wurde die rdumliche Abhéngigkeit vernachlassigt, da in dieser Arbeit nur
zeitliche und spektrale Aspekte ultrakurzer Laserimpulse betrachtet werden. Der
komplexe Charakter einer Gréfle wird hier und im Folgenden durch eine Tilde aus-
gedriickt.

Das reelle zeitabhéngige elektrische Feld erhdlt man aus der inversen FOURIER-

Transformation des komplexen spektralen elektrischen Feldes:

B(t) = F{B(w)} = % / F(w)e!dw (1.4)

Damit E(t) reell sein kann, muss dabei gelten E(w) = E*(—w).
Um auf spektrale Beitridge bei negativen Frequenzen verzichten zu kénnen, wird ein

komplexes spektrales Feld eingefiihrt:

(1.5)

~ E(w) fir w>0
0 fir w <0
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Das korrespondierende komplexe zeitliche Feld ist

Bt = % / B (w)etduw — % / Bw)e!dw (1.6)
Demzufolge gilt
Brt) = FUE (W)} wd Bt(w)= F{EFD)}. (1.7)

In gleicher Weise lassen sich Felder E~(w) und E~(t) fiir die ausschlieBliche Ver-
wendung negativer Frequenzen einfithren, wodurch das komplexe spektrale Feld und

das reelle zeitliche Feld folgendermaflen rekonstruiert werden koénnen:

E(w) = EY(w) + E~(w) E(t)=ET(t)+ E~(t) (1.8)
Das komplexe elektrische Feld E(t) wird gewdhnlich als Produkt einer reellen Feld-
einhiillenden £(¢) und einer Phasenfunktion dargestellt.

Nimmt man an, dass nennenswerte spektrale Anteile immer nur in einem kleinen

Intervall Aw um eine Tragerfrequenz wy vorliegen und die Beziehung

Aw
— <1 (1.9)
Wo
gilt, so bietet sich die Moglichkeit einer zusétzlichen Auftrennung der Phasenfunkti-
on in einen die Tragerfrequenz wy beinhaltenden Term und eine zeitabhédngige Phase

¢(t), woraus folgt [31]:

~ 1 . .
E*(t) = §E(t)el¢(t)el°’°t (1.10)
Als Trigerfrequenz wg wird gewohnlich die Schwerpunktsfrequenz % ver-
wendet [31]. Die Ableitung der zeitlichen Phase
0o(t
% = w(t) — wp (1.11)

kann als zeitliche Anderung der Frequenz innerhalb des Impulses aufgefasst werden.
Daher wird w(t) auch als momentane Frequenz bezeichnet.

Steigt w(t) mit der Zeit an, so spricht man von einer positiven Frequenzmodulation,
andernfalls von einer negativen.

Die zeitabhéngige Phase ¢(t) und die reelle Feldeinhiillende £(¢) werden dann zu

einer komplexen elektrischen Feldeinhiillenden zusammengefasst:

E(t) = E(t)e? (1.12)
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Unter Verwendung der Beziehungen Gl. 1.7, Gl. 1.10 und Gl. 1.12 ergibt sich

EY(w) = F{E*(t)} = / %g(t)e_i(“’_“‘))tdt bzw. (1.13)
Et(wo+ 2) = / %5(t)e_imdt. (1.14)

Damit lasst sich beziiglich der relativen Kreisfrequenz (2 = w — wqy die komplexe

spektrale Feldeinhiillende

E(Q) =2E (wy + Q) = F{E(t)} (1.15)

definieren, die in dieser Arbeit der Ausgangspunkt der meisten theoretischen Be-
trachtungen ist. Aus der Definition der komplexen FOURIER-Transformation GI. 1.3

folgt, dass eine komplexe Konjugation der spektralen Feldeinhiillenden
EX(02) :F*{g(t)} :]-"{ff*(—t)} (1.16)

einer komplexen Konjugation und zeitlichen Umkehr der zeitlichen Feldeinhiillenden
entspricht.

Es ist zu beachten, dass die Voraussetzung dieser Betrachtungsweise, Gl. 1.9, nur
berechtigt ist, wenn die Anderungen von & (t) und ¢(t) innerhalb einer optischen

Schwingungsperiode 19 = 27 /wy klein sind und

d - 3
‘&S(t)' < wo ]f;(t)( (1.17)
gilt [21]. Ist diese Bedingung erfiillt, so spricht man auch von der Niherung ei-

ner langsam verdnderlichen Einhiillenden (slowly varying envelope approximation,
SVEA).

Die in dieser Arbeit betrachteten Impulse von etwa 50 fs Dauer stellen schon die
Grenze des Giiltigkeitsbereichs dieser Néherung dar [$8]. Bei Verwendung noch
kiirzerer Impulse ist die Giiltigkeit im Einzelfall zu priifen [12]. In allen Betrach-

tungen in dieser Arbeit wird aber die SVEA vorausgesetzt.
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1.2.2 Leistung, Energie und Intensitit

Die momentane Leistung P(t) eines Laserimpulses kann vom POYNTING-Theorem
abgeleitet werden und ist in einem linearen, dispersionsfreien, isotropen, homogenen

Medium der Brechzahl n gegeben durch [31]:

t+T0/2
1
P(t) = 29con / as L / B¢ (L18)
T
F Otho/Q

Hierbei ist 79 = 27 /wy die Dauer einer optischen Schwingungsperiode, & die Dielek-

trizitédtskonstante und [ dS symbolisiert die Integration iiber den Strahlquerschnitt
F

F. Ist die Zeitkonstante eines Photodetektors m klein im Vergleich zur Dauer eines
Laserimpulses, so kann P(t) direkt gemessen werden.

Die Zeitkonstanten der schnellsten derzeit verfiigharen Photodetektoren, wie Streak-
Kameras und Photodioden, liegen im Bereich von etwa 7p = 0.5 bis 10 ps. Damit sind
die Einhiillenden von Femtosekundenlaserimpulsen nicht mehr direkt auflésbar und
man misst stattdessen einen zeitlichen Verlauf, der der Faltung zwischen dem Impuls
und der zeitlichen Impulsantwortfunktion des Detektors entspricht. Den praktisch
messbaren Verlauf erhélt man ndherungsweise, indem man in Gl. 1.18 7y durch
ersetzt [31].

Die Impulsenergie erhélt man durch zeitliche Integration von GIl. 1.18:
W = / P(t)dt (1.19)

Die auf die Flache bezogene momentane Leistung ist die zeitabhéngige Intensitét

t+70/2
1
I(t) = EgCoNnN— / EQ(t/)dt, . (120)
T
Ot—To/2

T

Unter Beriicksichtigung der SVEA und der Beziehung % i sin?(z)dz = 1 ergibt

sich
I(t):%soconé(t)é(t)* baw. I(t) oc E@)E()" . (1.21)

Mit Hilfe des PARSEVAL-Theorems

/|5(t)|2dt:%/]8~((2)\2d9, (1.22)
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das hier dem Energieerhaltungssatz gleichwertig ist, kann weiterhin eine spektrale

Intensitat
. EoCoM 5 ~

[(2) = = E(DE)* bzw. 1(02) x E()E(N)* (1.23)

eingefithrt werden, die beispielsweise mit einem integrierenden Detektor in einem

ideal auflésenden Spektrometer messbar wére.
Detektoren, die im Vergleich zur Laserimpulsdauer iiber sehr grofie Zeitraume inte-

grieren, liefern Signale

S X /Im(t)dt, (1.24)
wobei m die Ordnung des genutzten Absorptionsprozesses angibt bzw. die Anzahl
der an einem elementaren Absorptionsvorgang beteiligten Photonen.

Beispielsweise stellt eine fiir Strahlung bei 800 nm zweiphotonenleitfahige Silizium-
karbidphotodiode (SiC) einen nichtlinearen Detektor mit m = 2 dar [89].

Fiir m = 1 hingt das Signal nur von der auf die Flidche bezogenen Impulsenergie
W bzw. der Durchschnittsintensitét ab. Fiir nichtlineare Detektoren mit m > 1
treten aber zusétzliche Abhéngigkeiten des Signals vom zeitabhédngigen Intensitéts-
verlauf I(t) auf, die auch Riickschliisse auf die zeitliche Struktur der Laserimpulse

erlauben [90].

1.2.3 Laserimpulsmodell

Die am haufigsten verwendeten Beschreibungen fiir ultrakurze Laserimpulse sind
der GAUSS-Impuls, der Sekans-Hyperbolikus-Impuls und der LORENTZ-Impuls. Aus-
gangspunkt der Untersuchungen in dieser Arbeit sind immer Femtosekundenlaser-
impulse eines Titan-Saphir-Lasers. Diese werden meist ausreichend gut durch GAuUSS-
Impulse beschrieben, weshalb im Folgenden ausschliellich dieses Modell als Betrach-
tungsgrundlage verwendet wird. Im Vergleich zu anderen Laserimpulsmodellen bie-
tet der GAUSS-Impuls bei theoretischen Untersuchungen ofter die Moglichkeit der
Bestimmung analytischer Losungen. In vielen Fillen lassen sich die fiir den GAUSS-
Impuls gewonnenen Ergebnisse qualitativ auch auf die anderen Modelle {ibertragen
und dann die Abweichungen beispielsweise mit Hilfe numerischer Simulationspro-
gramme [J1] bestimmen.

Das zeitliche Feld eines GAuss-Impulses der Amplitude &; ist

E(t) = Eexp (—(t/1)%) . (1.25)
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Der Parameter 7¢ steht mit der Halbwertsdauer 7y (FWHM) des zeitlichen Inten-

sitdtsverlaufs in folgender Beziehung
¢ = ma/V2In2. (1.26)

Wird durch FOURIER-Transformation von £(t) die spektrale Intensititsverteilung
berechnet und deren Halbwertsbreite Af2y bestimmt, so lasst sich das Zeit-Band-
breite-Produkt bestimmen:

- ARy =4In2 (1.27)

Dieses sagt aus, dass zur Realisierung einer bestimmten Impulsdauer eine gewisse
spektrale Bandbreite benotigt wird.

Wird ein entsprechend Gl. 1.25 definierter GAUSS-Impuls zusétzlich phasen- bzw.
frequenzmoduliert, so wird das Zeit-Bandbreite-Produkt iiberschritten.

Die Giiltigkeit von GI. 1.27 ist demnach ein Kriterium, ob ein GAUSS-Impuls phasen-
modulationsfrei ist oder nicht.

Ist er es, so spricht man auch von einem bandbreitebegrenzten Impuls.

Das Konzept des Zeit-Bandbreite-Produkts gilt generell fiir alle Impulsformen, wobei
der explizite Zahlenwert aber vom Impulsmodell abhéngt [$1].

Ist ein Impuls phasenmoduliert, so empfiehlt sich eine Beschreibung seines spektralen

Feldes durch eine Amplituden- und eine Phasenfunktion:

£(02) = |E(Q)]e (1.28)

Das negative Vorzeichen im Exponenten wurde gewéhlt, damit entsprechend GI. 1.1
eine Propagation in positive z-Richtung zu einer positiven Zusatzphase fiihrt.

Die spektrale Phase @({2) kann in eine Reihe um {2 = 0 entwickelt werden:

¢un:§%%ﬁqm mit Dy = e (1.29)
Die Dispersionsordnungen ®,,y beinhalten unterschiedliche Auswirkungen der Pha-
senmodulation auf den Impuls. So entspricht beispielsweise @ gy einer absoluten Pha-
senverschiebung, @1y einer Laufzeit, ®(3) einer quadratischen Phasenmodulation,
die den Impuls streckt, und @3 einer kubischen Phasenmodulation, die Vor- oder
Nachimpulse verursachen kann.

Ein linear frequenzmodulierter GAUss-Impuls (linear chirp) lasst sich leicht mit

einer komplexen Impulseinhiillenden

F'=a—1ib (1.30)
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iiber
~ 2

EM)oxe™™  und  E(0) x e~ ir (1.31)
beschreiben. Entsprechend Gl. 1.25 legt a = 1/7& dabei die Dauer des bandbreite-
begrenzten Impulses und b das Vorzeichen und die Stérke der linearen Frequenzmo-
dulation fest. Aus Gl. 1.28 bis 1.31 folgt dann, dass eine lineare Frequenzmodulation
einer rein quadratischen Phasenmodulation entspricht, wobei gilt:

D?P(12) b

Dy = = 1.32
@7 Tz |, 2(a+12) (1.32)

1.3 Propagation in linearen optischen Systemen

Durchquert ein Laserimpuls ein lineares optisches System, so wird seine anfing-
liche spektrale Feldeinhiillende & (£2) so modifiziert, dass sich die spektrale Feld-
einhiillende & (£2) ergibt. Der Quotient der Feldeinhiillenden entspricht einer kom-
plexen Transferfunktion

— | e—iAqs(Q) _ (Q)
H($2) = [H(£2)| “ 50

Sﬁz

(1.33)

die sdmtliche Propagationseffekte in linearen optischen Medien und Strukturen be-
schreibt. Hierbei ist | H(£2)| als reelle Amplituden- und A@(£2) als reelle Phasenmo-
dulation anzusehen.

Nichtabsorbierende, homogene, dispersive, lineare Medien fithren demnach fiir eine
spektrale Komponente der relativen Kreisfrequenz (2 eine spektrale Phasenmodula-

tion
- Wy —|— Q

Co

AD(02) n(wo + 2)D (1.34)

ein, n(wg + {2) die frequenzabhéngige Brechzahl und D der zuriickgelegte geometri-
sche Weg ist.

Wie in Abschnitt 1.2.3 erldutert wurde, entspricht die erste Ableitung @y einer
solchen Phasenmodulation der bisherigen Laufzeit des Impulses durch das Medium.
Die Gruppengeschwindigkeit des Impulses im Medium ist demnach vg = D/®(y). Be-

trachtet man die Laufzeit als frequenzabhéngig und leitet sie ab, so erhélt man [35]

0 ( 1 ) 1 (%G
-pZ (=) =-p= 2% | (1.35)
2=0 902 \ve ) g—g vg 002 2=0

Die quadratische Phasenmodulation @, ist demnach ein Maf} fiir die durch das

0P (1) (£2)

¢(2) = 90

Medium verursachte Gruppengeschwindigkeitsdispersion (GVD).
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1.4 Dispersionskontrolle

Da Phasenmodulationen ab der zweiten Dispersionsordnung die Impulsdauern und
damit auch die Spitzenintensitéten beeinflussen, wird fiir viele optische Systeme ei-
ne Moglichkeit zur Kompensation dieser Phasenmodulationen bzw. zur Einstellung
einer beliebigen Phasenmodulation benotigt. Derartige Techniken lassen sich unter
dem Begriff Dispersionskontrolle zusammenfassen [92]. Klassische Mittel zur Kon-
trolle der zweiten und dritten Dispersionsordnung sind Gitter- und Prismenkompres-
soren [93,94,95]. In zunehmendem Mafle werden aber auch dispersive Laserspiegel
zur Dispersionskontrolle [96,97,98,99] eingesetzt. Die damit kompensierbaren Dis-
persionen sind im Vergleich zu Gitter- und Prismenkompressoren zwar klein, doch
sind diese Spiegel in dielektrischer Ausfithrung nahezu verlustfrei und bieten in ge-

wissen Grenzen auch die Moglichkeit der Kompensation bis zur sechsten Dispersi-

onsordnung [92]. Sie sind deshalb besonders zum Einsatz innerhalb von Resonatoren
geeignet.

Zunehmend 16sen programmierbare, phasenmodulierende Impulsformer [16] die klas-
sischen Mittel zur Dispersionskontrolle ab oder ergénzen sie [22,25,20, 28, 100]. Der

grofle Vorteil der programmierbaren Impulsformer besteht neben der Variabilitét in

der Moglichkeit, viele Dispersionsordnungen unabhéngig beeinflussen zu kénnen.

1.5 Programmierbare Impulsformung

Ist man in der Lage, eine beliebige komplexe Transferfunktion H(f2) zu erzeugen, so
kann entsprechend Gl. 1.33 ein Laserimpuls auch beliebig geformt werden, solange
im Zielimpuls keine spektralen Komponenten benotigt werden, die im Eingangsim-
puls fehlen.

Die verbreitetsten Systeme zur Erzeugung solcher Transferfunktionen nutzen ent-
weder die gesteuerte Doppelbrechung in akustooptischen Kristallen (acousto-optic
programmable dispersive filter, AOPDF) [21] oder die Filterung spektraler Impulsan-
teile in einer FOURIER-Ebene mit Hilfe eines raumlichen Lichtmodulators (spatial
light modulator, SLM) [10].

Die erste Methode hat gegeniiber der zweiten den groflen Nachteil, dass sie eine sehr
geringe Modulationseffizienz (5. ..10 %) aufweist und der Modulator infolge der feh-
lenden raumlichen Verteilung der Laserimpulse wesentlich stéarker belastet wird als
die Modulatoren bei der FOURIER-Filterung.

Weiterhin existiert noch die Technik der Impulsformung mit direkter Ubertragung
eines raumlichen Profils in den Zeitbereich (direct space-to-time pulse shaper). Die-
ses Verfahren ist technisch vorteilhaft, da es nur sehr wenige optische Komponenten

benotigt. Andererseits muss das gewiinschte Ausgangssignal mit einem Spalt sepa-
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riert werden, was zu einem Energieverlust fithrt [53].

Die am héufigsten verwendete Technik ist die der FOURIER-Filterung in einem so
genannten 4f-Aufbau.

Ein solcher Aufbau ist in Abb. 1.2 schematisch dargestellt: Die Spektralkomponen-
ten eines Eingangslaserimpulses werden mittels eines diffraktiven Bauelements, wie
beispielsweise eines Beugungsgitters, in ein Winkelspektrum zerlegt. Dieses wird
mittels einer Linse in eine FOURIER-Ebene abgebildet. Dabei ist eine eindimensio-
nale Fokussierung in der Ebene des Winkelspektrums ausreichend, wozu sich beson-
ders Zylinderlinsen eignen. Dies bietet den Vorteil, dass jede Spektralkomponente in
einen Linienfokus abgebildet wird und, beispielsweise bei Verwendung verstérkter,
sehr intensiver Laserimpulse, der rdumliche Lichtmodulator weniger stark belas-
tet wird, als bei der Verwendung sphérischer Optiken. Nach der Modifizierung des
Laserspektrums durch den Modulator erfolgt eine Rekollimierung des Laserimpulses
durch eine weitere Linse und ein weiteres diffraktives Element. Damit erhélt man
am Ausgang des Aufbaus den entsprechend der realisierten Transferfunktion H(£2)

zeitlich geformten Ausgangslaserimpuls.

Eingangsimpuls Ausgangsimpuls
Modulator
in der \
- Li
Gitter / FOURIEER Ebene e \/z Gitter
Impuls- %
spektrum wg
f f g f f

Abb. 1.2: Schematische Darstellung eines 4f-Aufbaus zur Modulation von Femtosekun-
denlaserimpulsen durch FOURIER-Filterung. Die Elemente dieses Aufbaus (Gitter, Linse,
Modulator, Linse, Gitter) sind jeweils in Abstéinden von einer Linsenbrennweite f an-
geordnet. Der raumliche Lichtmodulator befindet sich in der FOURIER-Ebene zwischen
den Linsen. Eingezeichnet sind die Strahlengénge zweier Spektralkomponenten an den
Grenzen des angenommenen Impulsspektrums.

Als Modulatoren eignen sich Fliissigkristallmatrizen (LC-SLM) [101], akustoopti-
sche Kristalle (AO-SLM) [27] oder auch deformierbare Membranspiegel (micro-
machined deformable mirror, MMDM) [20]. Sie unterscheiden sich wesentlich in
ihren Eigenschaften und Anwendungsbereichen. Eine kurze Ubersicht dazu bietet
die Tabelle 1.1. Dabei ist zu beachten, dass mit LC-SLM nur in Kombination
mit mindestens einem Polarisator Amplitudenmodulationen erzielt werden koénnen.
Zur gleichzeitigen, unabhéngigen Amplituden- und Phasenmodulation sind Doppel-
modulatoren [102] oder zwei aufeinander folgende 4f-Aufbauten notwendig [103]. Bei
Verwendung eines MMDM wird nur die Hélfte des in Abb. 1.2 dargestellte Aufbaus
benstigt [20], da in diesem Fall eine Spiegelung an der FOURIER-Ebene erfolgt.
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Typ Amplituden- Phasen- Spektral- Effizienz | Phasen-
modulation | modulation bereich spriinge
LC-SLM (ja) ja NIR bis VIS | =~ 90 % ja
AO-SLM ja ja NIR bis VIS | 5...30 % ja
MMDM nein ja IR bis UV | > 90 % nein

Tabelle 1.1: Ubersicht iiber die Eigenschaften und Anwendungsbereiche verschiedener
konventioneller rdumlicher Lichtmodulatoren fiir die FOURIER-Filtertechnik. Die Effizienz
beriicksichtigt nicht die notwendigen dispersiven Elemente, wie z.B. Gitter.

Abgesehen von den AO-SLM wird die Gesamttransmission eines Impulsformers
hauptséichlich durch die Effizienz der diffraktiven Bauelemente bestimmt. Fiir LC-
Impulsformer mit Beugunggittern betrigt sie typischerweise etwa 60 % [101].
In den Kapiteln 3 und 4 dieser Arbeit kommt ein von STOBRAWA et al. [101] in
Zusammenarbeit mit der Jenoptik LOS GmbH entwickelter Impulsformer zum Ein-
satz. Dieser Impulsformer basiert auf einem hochauflésenden phasenmodulierenden
Fliissigkristallmodulator (Jenoptik SLM-S 640/12) mit 640 Elementen, die einzeln
mit einer Dynamik von 12 Bit angesteuert werden konnen. Da dieser Impulsformer

ausfiihrlich in Ref. [101,

Diskussion dieses Geréates verzichtet.

] beschrieben ist, wird an dieser Stelle auf eine weitere

Der Einsatz konventioneller programmierbarer Impulsformer [17,102,105,53,21] ist
bislang auf die Spektralbereiche des sichtbaren Lichtes (VIS) und des nahen In-
frarots (NIR) beschrankt. Dies ist hauptséchlich im begrenzten Transparenzbereich
iiblicher Modulatormaterialien begriindet. Die in LC-SLM eingesetzten Fliissigkris-
talle beginnen bei Wellenldngen unterhalb von etwa 410 nm zu absorbieren und
werden dadurch geschiadigt [106]. Dies wird anhand der in Abb. 1.3 gezeigten spek-
tralen Transmissionsverldufe einer nicht entspiegelten LC-Testzelle (A) und eines fiir

800 nm entspiegelten, kommerziell erhéaltlichen LC-SLM (B) deutlich.

100% Abb. 1.3: Transmission A einer
80% 4 nicht entspiegelten LC-Zelle und

= B eines um 800 nm entspiegelten
2 60%- LC-SLM (Jenoptik SLM-S 640/12)
é [104]. Die gestrichelte Linie markiert
% 40% - die Grenze von etwa 410 nm, unter-
& halb der die Absorption der Fliissig-
20% - kristalle zu ihrer Schidigung fiihrt
[106]. Die Oszillationen stammen

von der FABRY-PEROT-Wirkung der

200 300 400 500 600 700 800 900 .
etwa 10 pm dicken LC-Zellen.

Wellenlidnge / nm
Im Infrarot (IR) nimmt dagegen mit der Dispersion auch die doppelbrechende Wir-
kung der Fliissigkristallmolekiile ab, die die Voraussetzung fiir die einstellbare Pha-
senmodulation ist [11]. Deshalb liegt die langwellige Grenze fiir LC-Impulsformer

bei etwa 2 pm. Das in AO-SLM zumeist verwendete TeO, hat zwar einen etwas
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weiteren Transparenzbereich von 350 nm bis 2.3 pm [107], doch werden darauf ba-
sierende Impulsformer [27] wegen ihrer meist schlechten Effizienz im Vergleich zu
LC-SLM seltener eingesetzt (vgl. Tabelle 1.1).

Die einzigen Ausnahmen stellen auf deformierbaren Membranspiegeln [20, 108] oder
auf verkippbaren Quarzplittchen [109] basierende, phasenmodulierende Impulsfor-
mer dar. Diese konnten aber bisher mit 10 bis 48 unabhéngigen Modulatorelementen
nur sehr geringe Auflésungen bieten. Bei den deformierbaren Membranspiegeln fiihrt
zudem die starke Kopplung zwischen den Modulatorelementen dazu, dass nur ver-
gleichsweise glatte Phasenverldufe ohne Spriinge generiert werden konnen. Sie wer-
den deshalb bevorzugt zur Dispersionskontrolle in Laserverstirkern eingesetzt [20].
Komplexe Impulsformen kénnen damit nicht erzeugt werden, wie sie beispielsweise

zur kohédrenten Kontrolle molekularer Dynamik benotigt werden.

Bei der FOURIER-Filtertechnik treten prinzipiell an die Gréfle und Art der zeitlichen
Formung gekoppelte raumliche Strahlprofilmodifikationen auf [110]. Deren Auswir-
kungen kénnen aber vernachléssighar klein gehalten werden, indem man den Strahl-
durchmesser im Verhéltnis zu den Abmessungen des Aufbaus geniigend grof§ wéhlt.
Da diese Bedingung in den Experimenten in dieser Arbeit weitgehend erfiillt ist, wer-

den raumliche Effekte der zeitlichen Impulsformung grundsétzlich vernachléassigt.

1.6 Dreiwellenmischung ultrakurzer Impulse

Mit Hilfe eines Mediums, das eine Nichtlinearitit zweiter Ordnung (x?-Prozess)
besitzt, konnen drei monochromatische Wellen miteinander gemischt werden, fiir
die der Energieerhaltungssatz ws = w; + we gilt [11]. Spezialfille dieser Dreiwellen-
mischung sind die Summenfrequenzmischung (SFM) mit ws = wy + wy, die Diffe-
renzfrequenzmischung (DFM) mit we = w3 —w; und die Erzeugung der zweiten Har-
monischen bzw. die Frequenzverdopplung mit w3 = 2wy, we = wy (second harmonic
generation, SHG).

Geeignete Medien fiir derartige Mischungen sind beispielsweise nichtlineare Kris-
talle wie Beta-Bariumborat (BBO) oder Lithiumtriborat (LBO). Diese Medien sind
doppelbrechend, was zu unterschiedlichen Ausbreitungsgeschwindigkeiten ordentlich
und auBlerordentlich polarisierten Lichtes fiihrt und zur Phasenanpassung (phase
matching) zwischen den Wellen ausgenutzt wird. Dabei ist zu beachten, dass in
derartigen anisotropen Medien die Richtung des Energieflusses nicht zwangslaufig
parallel zur Ausbreitungsrichtung der ebenen Wellen ist. Dies fithrt bei der Licht-
ausbreitung beispielsweise zu einem zunehmenden lateralen Versatz zwischen einem

ordentlich und einem auBerordentlich polarisierten Strahl (spatial walk-off) [11,87].
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Da hier im Wesentlichen nur diinne Kristalle betrachtet werden, wird dieser Effekt
im Folgenden vernachlissigt und es wird von ebenen Wellen ausgegangen, die durch
Gl. 1.1 ausreichend beschrieben werden.

Die aus der Theorie der Dreiwellenmischung gekoppelter ebener, monochromatischer
Wellen resultierenden Beziehungen (coupled-wave theory of three-wave mizing) [14]
konnen in folgender Weise auf die Mischung der Spektren dreier ultrakurzer Laser-

impulse erweitert werden [31]:

8351 (Ql) x -l / gg (Qg) g; (93 — Ql) e_iAk(Q3’Ql)z d_Q?’ (136)

—0o0
o)

0.8, () o —i / Es (25) EF (025 — (2y) e AR B2=D)2 4 (1.37)

—0o0
e}

azgg (.(23) x —i / gl (.Ql> gg (Qg — Ql) €+iAk(93’Ql)Z d.Ql (138)

—0o0

Hierbei sind & (£2,), £(2,) und Es(123) die komplexen spektralen Feldeinhiillenden
der Impulse mit den zentralen Kreisfrequenzen wy, ws und ws. Beim Spezialfall einer
kollinearen SHG ist zu beachten, dass die Eingangsfelder fiir w; = ws bei gleicher
Polarisation zunichst interferieren und das resultierende Feld symmetrisch in & (£2;)
und &(12,) aufgeteilt wird.

Die Fehlanpassung (phase mismatch) der Wellenzahlen ky, ks und k3 ist

Ak (93, Ql) = k’l (wl —f- Ql> + k’g (wg —f- Qg — Ql) — k?g (w1 + W9 + 93) (139)

und der bislang im Kristall zuriickgelegte geometrische Weg ist z.

Gilt fiir mindestens zwei der drei spektralen Feldeinhiillenden 9,€ < &, d.h. sind die
Konversionseffizienzen klein, so spricht man von der Néherung einer ungeschwéchten
Fundamentalen (non-depleted fundamental approzimation).

Im Falle eines diinnen Kristalls mit Ak (£2,2') z < 1 und bei giiltiger N#herung
ungeschwichter Fundamentalen vereinfacht sich Gl. 1.38 nach Integration iiber den

gesamten im Kristall zuriickgelegten geometrischen Weg fiir eine SFM zu [31]

oo

Es (£23) /é’l (1) - & (925 — 27) A . (1.40)

— 00
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Im Zeitbereich folgt aus Gl. 1.40 unter Verwendung des Faltungstheorems fiir Fou-

RIER-Transformationen [11] die einfachen Beziehung

Es(t) oc E1(t) - Ex(1) . (1.41)

Fiir eine DFM mit ungeschwéchten Fundamentalen ergibt sich bei analoger Integra-

tion von Gl. 1.37 die Beziehung

[e.e]

—00

Daraus folgt unter Verwendung des Korrelationstheorems fiir FOURIER-Transforma-

tionen [14] fiir den Zeitraum die Beziehung

Die stark vereinfachten Beschreibungen GIl. 1.40 bis 1.43 beschreiben Zweiphotonen-
prozesse, da in der Naherung einer ungeschwichten Fundamentalen davon ausgegan-
gen wird, dass jeweils zwei Fundamentalenphotonen kombiniert werden, ohne dass
Photonen aus dem Mischspektrum diesen Prozess beeinflussen.

Diese Beziehungen enthalten keine Bestandteile, die die Umsténde einer speziellen
technischen Ausfithrung der Dreiwellenmischung beriicksichtigen, wie beispielsweise
die Art des Kristalls. Sie beschreiben aber viele allgemeine, bei der Frequenzkonver-
sion geformter Laserimpulse in diinnen Kristallen auftretende Effekte, weshalb sie

im Folgenden verwendet werden.

Soll ein in bestimmter Weise geformter Impuls E(t) durch SFM im Ultraviolett
erzeugt werden, so kénnen die dazu zu mischenden Impulse & (t) und £} (t) prinzipiell
iiber Gl. 1.41 ermittelt werden. Es bedarf allerdings einer weiteren Nebenbedingung,
um eine eindeutige Bestimmung zu erlauben. Dazu kann einer der Eingangsimpulse
El(t) oder E(t) festgelegt werden oder es wird von ihrer Gleichheit ausgegangen.
Letzteres ist besonders fiir die SHG als Spezialfall der SFM sinnvoll. Fiir den ersten
Fall ergibt sich aus Gl. 1.41 die Bezichung
&(t)

Elt) ff’—(t) baw.  E4(t) x &) (1.44)

und fir den zweiten Fall

Elt) = EL(t) o \/Es(t) . (1.45)
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Die zur Erzeugung von &,(2) = F{E(t)} und &(2) = F{E}(t)} notwendigen
Transferfunktionen H;(£2) und H,(£2) erhélt man unter Verwendung der vor der
Modulation zur Verfiigung stehenden Laserimpulse & (£2) und &(£2) iiber die Be-
ziehung . .
)~ S8 &0
&1(82) &(£2)
Im Fall einer DFM kann in gleicher Weise vorgegangen werden, wenn als Ausgangs-
punkt GIl. 1.43 verwendet wird.

Es ist zu beachten, dass die Methode, geformte Laserimpulse iiber Dreiwellenmi-

bzw. Hy(0) (1.46)

schung in ansonsten schwer zugéngliche Frequenzbereiche zu transferieren, im All-
gemeinen eine kombinierte Amplituden- und Phasenmodulation der Eingangsim-
pulse erfordert, und dass die Effizienz des nichtlinearen Mischungsprozesses von der

gewiinschten Modulation abhéngig ist.

1.7 Diagnostik ultrakurzer Laserimpulse

Ultrakurze Laserimpulse im Femtosekundenbereich konnen mittels elektronischer
Detektoren, wie Photodioden, nicht mehr direkt zeitlich aufgelést werden. Deshalb
kommen Korrelationstechniken zur Anwendung, bei denen der zu charakterisierende
Impuls mit einem Referenzimpuls in einem nichtlinearen optischen Medium wech-
selwirkt. Dabei entsteht ein Korrelationssignal, das in Abhéngigkeit der zeitlichen
Verzogerung zwischen beiden Impulsen spektral integriert oder frequenzaufgelost
aufgenommen wird.

Im ersten Fall spricht man von der Messung einer Korrelationsfunktion, im zwei-
ten von der Aufnahme einer frequenzaufgelosten Korrelationsfunktion (frequency
resolved optical gating, FROG). Zum Teil werden auch mehrstufige Korrelationen
genutzt (triple correlation) [111].

Aus diesen Korrelationsfunktionen kénnen, je nach experimenteller Ausfithrung der
Korrelation, unterschiedliche Informationen iiber die zeitliche Intensitéts- und Pha-
senstruktur der Impulse gewonnen werden. Welche Informationen erhalten werden
konnen, hingt wesentlich von der Art des genutzten nichtlinearen optischen Prozes-
ses und der Art des verwendeten Referenzimpulses ab. Die am h&ufigsten genutzten
nichtlinearen optischen Effekte sind der KERR-Effekt (x®)-Prozess) und die SFM
oder DFM (x®-Prozess).

Wird als Referenzimpuls ein Duplikat des zu charakterisierenden Impulses verwen-
det, so spricht man von einer Autokorrelation, andernfalls von einer Kreuzkorrelation
(vgl. Abb. 1.4).

Ein guter Uberblick iiber die verschiedenen Varianten der FROG-Technik wird
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Lt
D el L xR

7 IFROG(QaT) T —

— I‘< 1
| SFM g — 1, (%)
. (SHG, DFM)

b) " )L(t) lAKF(T)

1 S IFROG(Q7T) T

— I< - b
< SHG QT_> ISig(Q)

Abb. 1.4: Prinzip des SFM-, DFM- und SHG-FROG: Der zu charakterisierende Im-
puls I;(¢) wird mit einem Impuls I5(¢) in einem nichtlinearen Kristall unter Erzeugung
der Summen- oder Differenzfrequenz gemischt. Die dabei erzeugten Spektralanteile wer-
den in Abhiingigkeit der Impulsverzogerung 7 als zweidimensionale Funktion Irrog(w, 7)
aufgenommen. Sind der zu untersuchende Impuls [; (¢) und der Referenzimpuls I5(t) ver-
schieden, so handelt es sich a) um einen Kreuzkorrelations-FROG, ansonsten b) um
einen Autokorrelations-SHG-FROG. Wird Irroc(w, 7) rechnerisch oder mittels geeigne-
ter Detektoren spektral integriert, so erhéilt man die Kreuzkorrelationsfunktion K K F(7)
bzw. die Autokorrelationsfunktion AK F(7). Wird iiber die Verzégerungen 7 integriert,
so erhdlt man das Mischfrequenzspektrum Igi,(£2). Die dargestellten schematischen Im-
pulsverliufe I; o |1 (t)]?
Referenzimpuls I5 o |€~2 (t)

sollen kubisch phasenmodulierte Impulse représentieren. Der
|2 sei bandbreitebegrenzt.

in [112] gegeben, weshalb an dieser Stelle auf deren Diskussion verzichtet wird.

Im Rahmen dieser Arbeit werden zur Impulscharakterisierung ausschliellich inte-
grale oder frequenzaufgeloste Auto- und Kreuzkorrelationen verwendet, die bei der
SFM in nichtlinearen Kristallen (BBO) entstehen. Die Mischung des zu charakte-
risierenden Impulses & () mit dem um 7 verzogerten Referenzimpuls &(t) liefert

entsprechend GI. 1.41 ein Signal
Esig(t, 7) o E1(t) - Ext — 7). (1.47)

Wird dieses frequenzaufgelost mit einem Spektrometer in Abhéngigkeit der Verzoge-

rungszeit 7 detektiert, so erhélt man das Signal [113]:

Tonoc(2,7) o |Esig (2, 7)1 = | F st} (1.48)
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Dieses FROG-Signal hat die Struktur eines Spektrogramms der elektrischen Feld-
einhiillenden & ()

00 2

Irroc(2,7) / Et) - gt — r)eiat| (1.49)

—00

wobei g(t — 7) = &(t — 7) die Torfunktion reprisentiert.

Spektrogramme sind sehr anschauliche Darstellungsformen komplexer Wellenstruk-
turen. Die bekannteste Spektrogrammdarstellung ist die Notenschreibweise akusti-
scher Frequenzen.

Aus dem FROG-Signal konnen unter Verwendung geeigneter Algorithmen die Ampli-
tuden- und Phasenstruktur des Tmpulses & (¢) ermittelt werden [112, 113, 114]. In
dieser Arbeit wird das FROG-Signal allerdings ausschliefSlich zur Veranschaulichung
komplexer Impulsstrukturen verwendet und nur hinsichtlich der Gewinnung be-
stimmter Informationen interpretiert.

Durch Integration des FROG-Signals beziiglich der Verzogerungszeit 7 erhilt man
unter Verwendung von Gl. 1.40 und GI. 1.48 beispielsweise das Spektrum

o0 oo 2

ISig(Q):/IFROG(Q,T)dToc /yél(rzl)uég(n—rzl)\dle . (1.50)

—00

Dieses Spektrum entspricht demjenigen, das man bei der Mischung zweier band-
breitebegrenzter Impulse &£ (2) = |£1(2)], &(2) = |£2(2)| ohne Zeitverzogerung
erhalten wiirde. Anhand dieses Spektrums kénnen deshalb Aussagen dahingehend
getroffen werden, ob eine Amplituden- oder eine Phasenmodulation des zu charak-
terisierenden Impulses vorliegt.

Wird das FROG-Signal spektral integriert bzw. mit einem spektral integrierenden

Detektor aufgenommen, so erhélt man die Kreuzkorrelationsfunktion

KKF(r) = / Irroa(£2,7)d02 = / L)Lt — )dt (1.51)

der Intensititsverliufe I3(t) = |€;(t)[? und L(t) = |Ex(t)]%. Bei Kenntnis der zeit-
lichen Struktur des Referenzimpulses I5(t) ldsst sich daraus durch Entfaltung der
zeitliche Intensitétsverlauf des zu charakterisierenden Impulses I (t) ermitteln. Ist

der Referenzimpuls I5(t) zeitlich kurz gegeniiber I;(t), so entspricht die Kreuzkor-
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relationsfunktion ndherungsweise dem zeitlichen Intensitéatsverlauf

KKF(r) ~ / L(8)3(t — 7)dt = I,() . (1.52)

—0o0

Wird als Referenzimpuls ein Duplikat des zu charakterisierenden Impulses verwen-

det, so erhélt man statt der Kreuzkorrelationsfunktion entsprechend GIl. 1.51 die

Autokorrelationsfunktion AKF(7) = [ L(¢)[(t — 7)dt.

1.8 Femtosekundensimulationsumgebung LAB2

Die in den vorangegangenen Abschnitten erlauterten theoretischen Beschreibungen
ultrakurzer Laserimpulse, ihrer Propagation, Formung, Dreiwellenmischung und Dia-
gnostik sind in der Femtosekundensimulationsumgebung LAB2 numerisch model-
liert und zusammengefasst worden?. Sie enthilt neben umfangreichen Datenbanken
fiir optische Materialdaten auch die Beschreibungen einer Reihe weiterer linear-
er und nichtlinearer optischer Komponenten, wie z.B. verschiedener Impulsstrecker
und -kompressoren oder dispersiver Medien mit nichtlinearem Brechungsindex (y -
Prozess).

Um einen Eindruck der mit dem Simulationspaket LAB2 gegebenen Méglichkeiten zu
vermitteln, zeigt Abb. 1.5 die mit der Routine depleted nonlinear crystal berechne-
ten SH-Spektren von Femtosekundenimpulsen eines typischen Titan-Saphir-Lasers
in Abhéngigkeit von der Dicke des verwendeten BBO-Kristalls und von der Ein-
gangsfluenz. Diese LAB2-Routine 16st das Differentialgleichungssystem Gl. 1.36 bis
1.38 unter Verwendung konkreter Materialdaten numerisch [115].

Dieses Beispiel wurde gewéhlt, da es auch die Bedeutung der Nédherung unge-
schwéchter Fundamentalenimpulse veranschaulicht (vgl. Abschnitt 1.6).

Deutlich sichtbar ist in Abb. 1.5 a), dass im Falle geringer Eingangsintensitéiten ein
quadratisches Ansteigen der phasenangepassten Teile des SH-Spektrums auftritt. In
diesem Fall sind die Konversionseffizienzen gering und die Fundamentalenimpulse
werden nicht nennenswert geschwécht, weshalb keine Séttigungseffekte auftreten.
Fiir grofle Kristalldicken ist erkennbar, dass die Fliigel der Spektren durch Riick-
konversion wieder abgebaut werden.

Die spektrale Form wird hier durch den aus der Integration des Differentialglei-
chungssystems im Falle ungeschwéchter Fundamentalenimpulse resultierenden Term

sinc® (3 Ak z) [11] dominiert.

2LAB2 wurde von FEURER, SCHMIDT, STOBRAWA und HACKER entwickelt [91], wobei letzterer
insbesondere fiir die Kristallroutinen verantwortlich ist.
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Abb. 1.5: Abhéngigkeit theoretischer SH-Spektren frequenzverdoppelter Impulse eines
Titan-Saphir-Lasers von der Dicke des verwendeten BBO-Kristalls: a) fiir den Fall un-
geschwiichter Fundamentalenimpulse bei 1 pJ/cm? Eingangsfluenz und b) fiir den Fall
geschwiichter Fundamentalenimpulse bei 5 mJ/cm? Eingangsfluenz. Die Fundamentalen-

impulse besitzen eine Zentralwellenldnge von 800 nm und eine Halbwertsbandbreite von
25 nm.

Abb. 1.5 b) zeigt fiir den Fall grofierer Eingangsintensitéiten die sidttigende Wirkung
der Schwéchung der Fundamentalenimpulse. Diese betrifft besonders die zentralen

Spektralkomponenten des SH-Spektrums, was zu einer Anhebung der modulierten

Fliigel des Spektrums fiihrt.

Die im Simulationspaket LAB2 zusammengefassten Bausteine besitzen kompatible
Schnittstellen, die eine Kombination dieser Bausteine zu komplexeren Systemen er-
lauben. Damit sind Simulationen ganzer Femtosekundenexperimente einschliellich
der Diagnostik moglich.

In dieser Arbeit wurden alle numerischen Berechnungen im Zusammenhang mit ul-

trakurzen Laserimpulsen mit Hilfe von LAB2 durchgefiihrt.



Kapitel 2

Iterativer FOURIER-

Transformationsalgorithmus

2.1 Einfiihrung

Wie in Abschnitt 1.5 erldutert wurde, ist es mit Hilfe der FOURIER-Filtertechnik
prinzipiell moéglich, jeden gegebenen Laserimpuls in einen anderen umzuformen,
wenn letzterer keine zusétzlichen Frequenzkomponenten benétigt. Dazu ist im Allge-
meinen eine kombinierte Amplituden- und Phasenmodulation mittels eines idealen
Impulsformers notwendig. Die dabei zu erzeugende komplexe spektrale Transfer-
funktion ergibt sich aus dem Quotienten der spektralen elektrischen Feldstarkeam-
plituden des Zielimpulses € (£2) und des vorliegenden Eingangsimpulses & (£2):

H(Q) = |H(2)|e" 42 = £2(£2) (2.1)

Der Modulator muss also gleichzeitig die Amplitudenmodulation ‘[:[ (Q)‘ und die
Phasenmodulation A®((?2) erzeugen konnen.

Da im Rahmen der FOURIER-Filtertechnik eine Amplitudenmodulation nur durch
Abschwichung spektraler Komponenten erfolgen kann, ist diese mit einem modu-
lationsabhédngigen Verlust an Laserimpulsenergie verbunden. Solange keine Modifi-
kation des Impulsspektrums notwendig ist, wird deshalb meist rein phasenmodulie-
renden Impulsformern der Vorzug gegeben.

Bei der Verwendung dieser Impulsformer stellt sich aber oft die Aufgabe, diejenige
Phasenmodulation A®(f2) zu bestimmen, die einen vorgegebenen Eingangsimpuls
derart moduliert, dass dieser moglichst gut einen ebenfalls vorgegebenen Intensitéts-
verlauf I5(t) oc |€;(t)]? approximiert. Dies ist insbesondere fiir die Intensitéitsverliufe
nicht trivial, die nach GI. 2.1 Transferfunktionen mit ‘ﬁ (Q)‘ # 1 ergeben.

24
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Das Problem besteht also darin, eine Funktion A®((2) zu finden, fiir die gilt:

| (| @ @] - g

2\ 2 |
) dt = Min (2.2)

Diese Aufgabe wurde bisher meist mittels selbstlernender Optimierungsalgorithmen
gelost, die vorgegebene Phasenmodulationen mehr oder weniger zuféllig variieren

und diese dann hinsichtlich ihrer Fahigkeit testen, den gewiinschten Impulsver-

lauf zu approximieren [16]. Derartige Algorithmen, wie beispielsweise genetische
Algorithmen (GA) [116], evolutionére Strategien (ES) [117] oder Algorithmen, die
Abkiihlungsprozesse simulieren (simulated annealing, SA) [38,115], sind sehr rechen-

intensiv und konvergieren nicht immer stabil zu einer befriedigenden Losung.

Zur Losung dieses Problems wird im Folgenden ein iterativer Algorithmus adap-
tiert [119], der urspriinglich von GERCHBERG und SAXTON zur Berechnung von
Phasenverldufen aus raumlichen Intensitétsverldufen entwickelt wurde [120,121,122].
Weitere Anwendungsbereiche des Algorithmus sind die Konstruktion speckle-freier,
computergenerierter Hologramme [123], die Berechnung von Phasenobjekten zur
rdaumlichen Strahlformung [121] oder die Ermittlung des zeitlichen Impulsprofils ul-
trakurzer Laserimpulse aus Autokorrelationsmessungen [125]. Im Bereich der Fem-
tosekundenimpulscharakterisierung wurden dhnliche Algorithmen auch zur Bestim-

mung von Phasenverldufen aus frequenzaufgelosten Korrelationen verwendet [112].

2.2 Schema

Abb. 2.1 stellt das Schema des adaptierten GERCHBERG-SAXTON-Algorithmus dar.
Das Prinzip besteht darin, in einem iterativen Prozess sowohl im Frequenz- als auch
im Zeitraum konsequent die elektrische Feldstarkeeinhiillende entsprechend der vor-
liegenden Randbedingungen solange zu ersetzen, bis die optimierte Phasenfunktion
sich einem stabilen Fixpunkt hinreichend genéhert hat.

Wie sich zeigt, konvergiert die Phasenfunktion sehr schnell und stabil zu einer be-
friedigenden Losung ohne die zwingende Notwendigkeit zufélliger Variationen, wie
bei GA, ES und SA. Werden zusétzlich zuféllige Modifikationen verwendet, bei-
spielsweise in Form einer zufillig gewédhlten Startphase, so konnen sich prinzipiell
verschiedene Losungen einstellen.

Diese werden jedoch, soweit bekannt, nur durch Mehrdeutigkeiten in den Randbe-
dingungen infolge von Symmetrien verursacht [120]. Beispielsweise kann die Losung
fiir die Streckung eines im Zeitbereich symmetrischen Ausgangsimpulses in einer
positiven oder einer negativen Frequenzmodulation bestehen.

Im Einzelnen wird zur Durchfithrung des Algorithmus der iiber die reelle spektrale
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Frequenzraum I Zeitraum

B()expl-i ()] C(expli ©(1)]

Startimpuls im
_ Frequenzraum
E.()=I€.(L2)|exp[-i 2(£2)]

A 4

Zeitraum-
bedingung
C(t):=|E,(t

Frequenzraum-
bedingung
B(2):=|€,(£2)

Zielimpuls

| — igl Zeitraum
|E.(t)[ o (1)

Startphase
U($2):=d(12)

Abbruch-

gesuchte
Phasenfunktion

AB(2)=0(12)-5(£2)

Abb. 2.1: ITterativer FOURIER-Transformationsalgorithmus zur Ermittlung derjenigen
Phasenfunktion A®(f2), mittels der eine Approximation eines gegebenen zeitlichen Inten-
sititsverlaufs I(¢) durch einen Impuls mit der spektralen Einhiillenden des elektrischen
Feldes &, (£2) realisiert wird [119].

Feldeinhiillende | (£2)| und die spektrale Phase & (£2) = —arg (c‘fl ((2)) vorge-
gebene Laserimpuls zunéchst einer inversen FOURIER-Transformation unterworfen.
Dadurch erhélt man die zum Ausgangsimpuls gehorende reelle zeitliche Feldstérke-
einhiillende C () und die zeitliche Phase © (t).

Die Feldeinhiillende C (t) wird nun durch die Wurzel aus dem gewiinschten Inten-
sitdtsverlauf I (t) ersetzt. Hierbei ist keine Normierung notwendig, da im Verlauf des
Algorithmus nur Phasenfunktionen beibehalten werden, aber samtliche Amplituden
im Frequenz- und Zeitraum immer wieder ersetzt, d.h. renormiert, werden.
Anschlieend wird der modifizierte Impuls durch FOURIER-Transformation in den
Frequenzraum iiberfiihrt. Hier wird die nun vorliegende spektrale Feldeinhiillende
B (£2) durch die Amplitude |&; (£2) | des vorgegebenen Laserspektrums ersetzt. Dann
wird mit der néchsten Iteration des Algorithmus begonnen, d.h. wiederum eine in-
verse FOURIER-Transformation durchgefiihrt.

Als Abbruchbedingung des Algorithmus empfiehlt sich die Unterschreitung einer
minimalen Anderung zwischen den sich in zwei aufeinander folgenden Iterationen
einstellenden Phasenfunktionen oder approximierenden Intensitétsverlaufen. Die ab-
solute Grofle der Abweichung zwischen dem approximierenden Intensitétsverlauf und
der Zielfunktion ist als Abbruchkriterium ungeeignet, da die beste erzielbare Appro-
ximationsqualitdt von der jeweiligen Kombination aus gegebenem Laserspektrum
und gewiinschter Zielfunktion abhéngt.

Das Ergebnis des Algorithmus ist die Differenz der sich einstellenden Phasenfunktion
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W (£2) und der Eingangsphase @ ({2):

AD(Q) =T () — B (02) (2.3)

2.3 Konvergenz des Algorithmus

Dass ein derartiges Vorgehen zu einer Verringerung der Abweichung zwischen der
Zielimpulsform und dem approximierenden zeitlichen Intensitatsverlauf fithren muss,
kann analog des Beweises von GERCHBERG und SAXTON fiir das rdumliche Problem
[120] gezeigt werden:

Zunéchst werden die spektralen Amplituden und Phasen des elektrischen Feldes als
Darstellung von Vektoren g, = (B (£2),¥ (§2)) in Polarkoordinaten aufgefasst. In
entsprechender Weise wird auch das zeitliche elektrische Feld iiber g, = (C (t), 0 (1))
zusammengefasst. Die Vektoren g, ergeben sich aus der inversen FOURIER-Trans-

formation aller Vektoren g, und umgekehrt, d.h.

go = F{go} (2.4)
go = F G} (2.5)
Abb. 2.2 zeigt in Teil a) einen beliebigen Vektor gy, im Frequenzraum, sowie in Teil

b) einen entsprechenden Vektor g im Zeitraum. An diesen soll die Wirkung einer

[teration des Algorithmus auf alle Vektoren g; und gy, erlautert werden.

a) Frequenzraum b) Zeitraum

=
1. Korrektur- v, 7%

-------- 2. Korrektur

Abb. 2.2: Fehlerverkleinerung in einer Iteration des Algorithmus: Mit einer ersten Kor-
rektur werden die das zeitliche elektrische Feld reprasentierenden Vektoren g; in ihrem
Betrag entsprechend der vorgegebenen Zielfunktion |€5(t)| im Zeitraum b) angepasst. Die
den resultierenden Vektoren i_it im Frequenzraum a) entsprechenden Vektoren h  werden
dann beziiglich der spektralen Feldeinhiillenden |€~1 (£2) | des Eingangslaserimpulses kor-
rigiert. Diese zweite Korrektur kann nicht grofler sein als die erste, weshalb eine Iteration
immer zu einer Verbesserung und der Annéherung an einen stabilen Endzustand fiihrt.
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Zu Beginn einer Iteration des Algorithmus werden die Betrdage aller Vektoren g
iiber die spektralen Feldamplituden des Eingangslaserimpulses |&; (£2) | festgelegt.
Deshalb miissen alle moglichen Phasenlagen eines Vektors g, in Abb. 2.2 a) einen
Kreis mit dem Radius |€; (2) | bilden. Ein mittels Gl. 2.4 im Zeitraum erhaltener
Vektor g; wird im Allgemeinen in seinem Betrag von der gewiinschten Zielamplitude
|£,(t)| abweichen. Durch Addition eines Vektors @, erhélt man den in seinem Betrag
korrigierten Vektor Et.

Da bei dieser ersten Korrektur die Phase © (t) erhalten bleibt, gilt g;||v; und UtHﬁt-
Werden alle Vektoren g; in gleicher Weise in ihren Betrdgen modifiziert, so ergeben

sich im Frequenzraum analog zu Gl. 2.5 die korrespondierenden Vektoren
hg = F Y} . (2.6)

Diese kénnen wiederum in ihrem Betrag von der vorgegebenen Amplitude |€; (£2) |
abweichen. Sie miissen deshalb mittels der Vektoren dy korrigiert werden (2. Kor-

rektur). Wegen der Linearitétseigenschaft der FOURIER-Transformation gilt dabei

EQ = f_l{§t+ﬁt} (2.7)
ho = FHa}+F o). (2.8)

Aufgrund GI. 2.5 folgt daraus

—

ho = gdo+Un (2.9)
7o = F{7). (2.10)

An dieser Stelle empfiehlt sich, ohne Beschrinkung der Allgemeinheit, die Nutzung
der FOURIER-Transformation beziiglich der absoluten Frequenz v = (2/27, um das

Auftreten uniibersichtlicher Vorfaktoren zu vermeiden. Damit ergibt sich aus dem

/ ]ﬁtIth:/ 17,2 dv . (2.11)

/Z|17t|2dt — /OO (15l - ’&(t)Dth. (2.12)

o0

PARSEvVAL-Theorem
Wegen g,||v; gilt

Daher konnen beide Seiten der Gl. 2.11 in gleicher Weise als Ma$ fiir die Abweichung
der approximierenden Funktion von der Zielfunktion im Zeitraum dienen.
Entsprechend des Beweises in Abb. 2.3 (vgl. Abb. 2.2 a)) gilt immer |d,| < |7,],
woraus folgt, dass auch [*_|d,[2dt < [*_|7,|dt gilt .

Das bedeutet, dass die zweite in einer Iteration durchgefiithrte Korrektur kleiner

gleich der ersten Korrektur ist.
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Abb. 2.3: Es gilt |d, |2 = |7,2 — y2 + 22.
Mit < y folgt daraus |d,| < |v,|.

Deshalb kann eine Iteration nur zu einer Verbesserung und zu einer Annédherung an
einen stabilen Zustand fiihren.

Wie bei allen Optimierungsalgorithmen kann ein solcher Zustand aber immer auch
ein lokales Optimum sein. Bei numerischen Implementierungen des Algorithmus ist
zu beachten, dass infolge der diskretisierten Feldverldufe und endlichen Zeit- und
Frequenzfenster Storungen der strengen Konvergenz auftreten konnen, die die gene-

relle Einsatzfahigkeit des Algorithmus aber nicht einschrénken.

2.4 Anwendungsbeispiele

Die Anwendung des Algorithmus soll anhand des folgenden Beispiels néher erldutert
werden: Ein bandbreitebegrenzter Laserimpuls mit einer Bandbreite von 25 nm
(FWHM) bei einer Zentralwellenldnge von 800 nm soll so phasenmoduliert werden,
dass eine Sequenz von fiinf Impulsen entsteht, wobei jeweils die Spitzenintensitét
eines Teilimpulses 50 % derjenigen des Vorgangerimpulses entsprechen soll.

Abb. 2.4 a) zeigt den angenommenen Ausgangslaserimpuls mit ca. 40 fs Dauer,
die angestrebte Impulssequenz und den mit Hilfe des Algorithmus gefundenen, ap-
proximierenden Impulsverlauf. Die zugehorige Phasenmodulation in Bezug auf das
Impulsspektrum ist in Abb. 2.4 b) dargestellt. Die Wirkung einer solchen Phasen-
struktur im Zeitraum ist mit derjenigen vergleichbar, die ein Gitter mit asymmetri-
schem Teilungsprofil (blazed grating) bei der raumlichen Beugung entfaltet [37].
Wie Abb. 2.5 zeigt, ist der Algorithmus in der Lage, schon nach etwa 150 Itera-
tionen einen komplexen Phasenverlauf zu ermitteln, der die als Ziel angenommene
Impulssequenz sehr gut approximiert.

Weitere Beispiele fiir theoretische Approximationen vorgegebener zeitlicher Inten-
sitdtsverldufe sind in Abb. 2.6 dargestellt.

Ein Vergleich des Algorithmus mit alternativen Ansétzen, wie einem GA oder SA-
Verfahren, zeigt, dass der Algorithmus bei durchaus vergleichbaren Ergebnissen um
mindestens ein bis zwei GroBlenordnungen schneller konvergiert als die alternativen
Ansétze [119]. RUNDQUIST et al. [120] gelangten spéter unabhingig zur gleichen

Erkenntnis und setzten den Algorithmus erfolgreich zur Impulsformung ein.
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Abb. 2.4: Anwendungsbeispiel: a) Eingangslaserimpuls, Zielfunktion und vom Algo-
rithmus ermittelter approximierender Impulsverlauf. Die Verldufe sind auf die Spitzen-
intensitit des Eingangslaserimpulses Iy normiert. b) Vom Algorithmus nach etwa 150
Iterationen ermittelter Phasenverlauf und das angenommene Impulsspektrum mit 25 nm
Halbwertsbreite. Der Zielimpuls besteht aus fiinf Teilimpulsen, deren Abstand jeweils
150 fs betrigt. Die Spitzenintensitit eines Teilimpulses soll jeweils 50 % derjenigen des
Vorgéngerimpulses betragen.
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Abb. 2.5: Fortschritt bei der Verringerung des mittleren quadratischen Fehlers zwischen
der Zielfunktion und dem approximierenden Impulsverlauf mit wachsender Iterationszahl
fiir das in Abb. 2.4 gezeigte Beispiel. Die Kurve ist auf den Startwert normiert. Der
Ausgangspunkt ist ein bandbreitebegrenzter Impuls.

Die Schnelligkeit des Algorithmus macht ihn besonders interessant fiir die Berech-
nung von Phasenmodulationen zur Erzeugung komplexer raumzeitlicher Impulsfor-
men. Abb. 2.7 zeigt entsprechende Beispiele der zweidimensionalen Impulsformung
[73]. Wichtige Anwendungen solcher Impulsformen sind die Erzeugung und Kontrolle

kohédrenter Phonon-Polariton-Anregungen in ionischen Kristallen [127].
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Abb. 2.6: Beispiele fiir Anwendungen des Algorithmus zur theoretischen Approximation
verschiedener vorgegebener zeitlicher Intensitéitsverldufe durch Phasenmodulation eines
bandbreitebegrenzten Impulses von etwa 50 fs Halbwertsdauer: Approximation a) eines
gestreckten Impulses von 400 fs Halbwertsdauer, b) eines Doppelimpulses und c) eines
Dreifachimpulses mit linear ansteigender Intensitét der Teilimpulse [119].
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Abb. 2.7: Experimentelle Anwendung des Algorithmus [119] durch VAUGHAN et al.
[73] zur Erzeugung benutzerdefinierter, zweidimensionaler Impulsformen (a),(b). Durch
binéire Phasenmuster wurde die pseudozufillige Impulsform (c) erzeugt. Dargestellt sind
jeweils die Kreuzkorrelationen der Impulsformen.



Kapitel 3

Dispersionskontrolle

phasenmodulierender Resonatoren

3.1 Einfiihrung

Ein Hauptanwendungsgebiet phasenmodulierender Impulsformer ist die Dispersions-
kontrolle, wobei das Ziel im Allgemeinen in der bestmoglichen Impulskompres-
sion am Ausgang oder an bestimmten Punkten eines optischen Systems besteht
[17,18,19,20,21,22].

Dazu wurden bislang mit den Impulsformern meist einfache, durch TAYLOR-Reihen
bis zur vierten Ordnung (vgl. Gl. 1.29) beschreibbare Phasenmodulationen erzeugt,
um beispielsweise die Restdispersion konventioneller Strecker-Kompressor-Kombina-
tionen in CPA-Verstiarkern zu minimieren [23,24,25 26,27, 28, 29].

Es existieren allerdings auch lineare optische Komponenten, die eine wesentlich kom-
pliziertere Dispersionsstruktur aufweisen. Beispiele hierfiir sind phasenmodulieren-
de Resonatoren, deren bekanntester Vertreter das GIRES-TOURNOIS-Interferometer
(GTI) ist [96].

Phasenmodulierende Resonatoren werden schon seit langerem zur Kompression ultra-
kurzer Laserimpulse eingesetzt [90, 128,129,130, 131,98]. Dazu werden aber bislang
ausschliellich Ausfithrungen verwendet, deren freier Spektralbereich grofler ist, als
die Bandbreite der Laserimpulse!. In diesem Fall reduziert sich die effektiv wirksame
Phasenmodulation im Wesentlichen auf eine zweite und eine dritte Dispersionsord-
nung.

Im folgenden Kapitel soll nun dargestellt werden, dass mittels hochauflésender, pha-

senmodulierender Impulsformer auch eine Dispersionskontrolle phasenmodulieren-

!Dieses Konzept stammt urspriinglich aus dem Bereich der Radartechnik, in dem dispersive
Laufzeitketten zur Impulsformung eingesetzt werden, deren Verzogerungszeiten den Impulsldngen
entsprechen [38,132]

33
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der Resonatoren moglich ist, deren freier Spektralbereich deutlich kleiner ist als
die Laserbandbreite. Dazu wird erstmals ein vorkompensierter Impulszug mit ei-
nem GTI komprimiert [133]. Weiterhin wird experimentell gezeigt, dass auch eine

Vorkompensation von GTI-Sequenzen moglich ist.

3.2 GIRES-TourNOIS-Interferometer (GTI)

3.2.1 Beschreibung der Phasenmodulation

Ein ideales GTI [90, 81] entspricht dem Spezialfall eines FABRY-PEROT-Interfero-
meters (FPI) [37], bei dem einer der beiden Resonatorspiegel eine Reflektivitit von
exakt 1 besitzt. Dieses Interferometer wird daher ausschliefllich in Reflexion betrie-
ben. Da alle Spektralkomponenten eines auftreffenden Laserimpulses in ihren Ampli-
tuden gleichermaflen unverdndert reflektiert werden, wirkt dieser Interferometertyp

rein phasenmodulierend.

~ 7, +11, l0w) +7tte 20+e) o

\ / / Strahlteilersubstrat

N M,
A

M,

Abb. 3.1: Vielstrahlinterferenz am GTIL: Die einfallende Welle & wird vom Strahlteiler
M; teilweise direkt reflektiert, wihrend der transmittierte Anteil in den von M; und
dem Vollspiegel My gebildeten Resonator der Dicke D eingekoppelt wird. Dieser Anteil
lduft unter einem Winkel 6 im Resonator um und wird schrittweise wieder ausgekoppelt.
Nacheinander ausgekoppelte Teilwellen sind aufgrund unterschiedlicher optischer Wege
jeweils um d + ¢as, phasenverzogert, wobei ¢y, die Phasenverschiebung bei der Reflexion
an My ist. Die Uberlagerung aller vom GTT ausgehenden Teilwellen bildet die ausfallende
Welle &,. Die komplexen Reflexionskoeffizienten des Strahlteilers fiir Amplituden sind
7, die entsprechenden Transmissionskoeffizienten #;, wobei | = 1 den Einfall von der
Resonatorkavitdt und I = 2 den Einfall vom Strahlteilersubstrat her bezeichnet. Die
Brechzahl im Resonator ist n.

In Abb. 3.1 sind die Verhiltnisse bei der Vielstrahlinterferenz an einem GTI dar-
gestellt. Eine einfallende monochromatische Welle &(£2) wird zunichst an einem

verlustfreien Strahlteiler M, in einen reflektierten und einen transmittierten Anteil
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aufgeteilt. Letzterer wird in den vom Strahlteiler M; und einem vollstindig reflek-
tierenden Spiegel M, gebildeten Resonator eingekoppelt und nach jedem Umlauf
teilweise wieder ausgekoppelt. Die Uberlagerung aller ausgekoppelten Teilwellen bil-
det die insgesamt vom GTI reflektierte Welle &,(£2). Da im idealen GTI keine Ver-
luste auftreten, haben die Amplituden der ein- und auslaufenden Wellen gleiche
Betrége. Verluste oder Dispersionseffekte infolge des zweimaligen Durchgangs durch
das Strahlteilersubstrat konnen beim in Abb. 3.1 dargestellten GT1 separat betrach-
tet werden und sind deshalb hier vernachléassigt. Die Lange des Resonators ist D und
das Medium in ihm besitzt die Brechzahl n. Der interne Einfallswinkel der Welle
im Resonator ist 6. Der Strahlteiler M; besitzt komplexe Transmissionskoeffizienten
t; und Reflexionskoeffizienten 7, die auch etwaige Phasenverschiebungen enthalten.
Der Index [ = 1,2 gibt an, ob der Ubergang vom Strahlteilersubstrat her erfolgt
(I = 2) oder nicht (I = 1). Der vollstandig reflektierende Spiegel verursacht bei jeder
Reflexion eine Phasenverschiebung ¢ys,. Abgesehen von den Phasenverschiebungen
an M, und M, besitzen zwei aufeinander folgende, vom Resonator ausgehende Teil-

wellen eine relative Phasenverzogerung [131] von

5—oppot?

o cosf (3.1)
wobei wy die zentrale und (2 die relative Kreisfrequenz im Laserspektrum ist.

Die GréBen 6, @uy,, 71, £, 0 und n sind prinzipiell frequenzabhingig. Sie werden hier
aber der Ubersichtlichkeit halber nicht als Funktionen von {2 formuliert, zumal sie,
bis auf §, nur eine geringe Frequenzabhéngigkeit im Bereich iiblicher Laserbandbrei-
ten zeigen.

Demnach gilt fiir die reflektierte Welle

() = &(0)- (@ + fyfpe T Ot ern) Y fre—im“WMz)) (3.2)
m=0
N N 1
_ = —i(6+
= &(12)- (7”2 4ty (0FPan) 7o 1(5+¢M2)) (3.3)
N Py + (fity — 717y e i0FPs)
— &(0) 2 (12 12) (3.4)

1 — e 10tensy)

Zur weiteren Vereinfachung der Beziehung miissen die in Abb. 3.2 dargestellten gene-
rellen Verhéltnisse bei der Teilung einer Welle an einem verlustfreien, aber ansonsten
beliebigen Strahlteiler betrachtet werden, fiir den gilt 7 + ¢; = 1. Dies schlieit auch
dielektrische Vielschichtsysteme ein, die komplizierte, frequenzabhéngige Phasenver-
schiebungen verursachen kénnen.

Wird die Wellenausbreitung bei einem solchen linearen optischen System zeitlich um-
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a) 1 i b) araiti=1

i
¥ t~2+ fit,* =0
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Abb. 3.2: a): Eine Welle der Amplitude 1 wird durch einen riickseitenentspiegelten,
verlustfreien Strahlteiler in einen von der Substratseite des Strahlteilers reflektierten Am-
plitudenanteil 73 und einen transmittierten Amplitudenanteil #, aufgeteilt. b): Wird die
Zeitrichtung dieses Vorgangs umgekehrt, so miissen diese Anteile derart transmittiert und
reflektiert werden, dass sich wieder der Ausgangszustand ergibt. Die komplexen Konju-
gationen sind notwendig, da Phasenverztgerungen auf dem Hinweg die Rolle von Phasen-
vorldufen auf dem Riickweg iibernehmen.

gekehrt, miissen sich die transmittierten und reflektierten Anteile derart iiberlagern,
dass der Ausgangszustand wieder erreicht wird. Hierbei ist zu beachten, dass bei
einer derartigen Zeitumkehr die Phasenverzogerung einer Welle in einen Phasenvor-
lauf umgewandelt wird. Dies wird durch die Verwendung der komplex konjugierten
Amplitudenreflexions- und -transmissionskoeffizienten des Hinweges beriicksichtigt.

Aus diesen Betrachtungen resultieren die Beziehungen

Fafy + 15t = 1 (3.5)
Fofy + 1ot; = 1 (3.6)
oty + 71ty = 0 (3.7)
Foly + ity = 0. (3.8)
Aus GI. 3.5 und 3.6 folgt
tott — 15t =0 . (3.9)

Unter Verwendung von GI. 3.6 bis 3.9 erhélt man die wichtige, auch als verallgemei-

nerte STOKESsche Reversibilititsbedingung [135] bezeichnete Beziehung
7?21?1 - 7:2f1 - ~—2 - eiarg(fg) = _t_i . (310)
t3 "1

Hori(2) = |Hari($2)]e4%em(@ = & (3.11)

f2 _ ;_% e—1(5+<ﬁMQ )

- 1 — fle—i(5+50MQ) ) (3'12>
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Dabei konnen M; und M, auch durch komplizierte dielektrische Vielschichtsysteme
mit nennenswerter eigener Dispersion realisiert sein.

Es ldsst sich leicht priifen, dass mit Gl. 3.12 weiterhin die Bedingung fiir eine ver-
lustfreie Reflexion, |Hari(2)|2 = 1, erfiillt ist.

Sollen dispersionsarme dielektrische Vielschichtsysteme mit hochbrechenden Deck-
schichten als Reflektoren in einem Resonator eingesetzt werden, der selbst mit einem
niedrighrechenden Medium gefiillt ist, so konnen fiir TE- bzw. s-polarisierte Wellen
ndherungsweise die folgenden Phasenspriinge bei den Reflexionen an M; und M,

angenommen werden [1]:

Oory, = T (3.13)
arg(r1) = @p = (3.14)
arg(ty) = @ =0 (3.15)
Daraus folgt 7o = —7; = —7] und Gl. 3.12 vereinfacht sich zu
Hem(0) = e (3.16)
G - 1+ fle_ié ’ '

Aus GI. 3.16 erhélt man dann unter Verwendung der Intensitdtsreflektivitéit des
Strahlteilers R = |r|? die fiir die meisten Zwecke ausreichende Beschreibung der

durch ein GTT verursachten Phasenmodulation [96, 98, 81]:

Adqrr (£2) = arctan ( (i~ 1)sind ) (3.17)
2vR — (R+1)cosé

Da das Vorzeichen des Quotienten keine eindeutige Zuordnung der Phase zu einem
Quadranten der komplexen Zahlenebene erlaubt, kann die bei einfacher Ausfiihrung
der Gl. 3.17 erhaltene Phasenfunktion Unstetigkeiten enthalten. Sind beispielsweise
der Zahler und der Nenner des Arguments des Arkustangens negativ, so diirfen diese
Vorzeichen nur gekiirzt werden, wenn dies durch ein Hinzufiigen von +m oder —m
zur resultierenden Phase beriicksichtigt wird.
Werden aber die Vorzeichen von Real- und Imaginérteil hinsichtlich der Phasenlage
in der komplexen Zahlenebene korrekt interpretiert und auch 27-Spriinge entfernt,
so kann der Phasenverlauf stetig gemacht werden.
Abb. 3.3 a) zeigt die theoretische Phasenmodulation durch ein GTI als Funktion
der Phasenverzogerung ¢ fiir verschiedene, aber iiber den gesamten Spektralbereich
konstante Strahlteilerreflektivitdten R. Zur Vereinfachung wird angenommen, dass
die Brechzahl des Resonatormediums und der interne Winkel iiber den betrachteten

Spektralbereich ebenfalls konstant sind. Die Phasenverzogerung ¢ ist auf eine belie-
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bige Interferenzordnung m bezogen.
Offensichtlich bestehen die Phasenmodulationen immer aus einem festen linearen
Anteil und aus Modulationen, deren Amplituden mit der Strahlteilerreflektivitét

zunehmen.
15 1.0
2) / b)
1.0 e 0.5
(2
~
ROk ;" U4
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/ —— R=20% —— R=20%
o5l ' R=80% 1ok ' R=80%

m-1 m m+1 m-1 m m+1
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Abb. 3.3: a) Theoretische Phasenmodulation eines GTI als Funktion der Phasenverzoge-
rung § fiir verschiedene Strahlteilerreflektivititen R. Die Phasenverzogerung § ist hier-
bei auf die m-te Interferenzordnung des Interferometers bezogen. Das Resonatormedium
wurde als dispersionsfrei angenommen und die Phasenverldufe wurden stetig gemacht. b)
Theoretische Phasenmodulationen nach Subtraktion des linearen und konstanten Pha-
senanteils, die nur noch Informationen iiber die Form, aber nicht mehr iiber die zeitliche
Verzogerung des Impulszuges enthélt.

Betrachtet man Abb. 3.3 und Gl. 3.17 fiir den Grenzfall R = 0, so erkennt man, dass
die Phasenmodulation durch die Funktion 6 —7 beschrieben wird. Dieser Zusammen-
hang gilt prinzipiell auch fiir den Fall eines dispersiven Resonatormediums, wobei die
Funktion 6 dann aber aufgrund der Wellenldngenabhéngigkeit der Brechzahl n und
des internen Winkels 6 eine zusétzliche Kriimmung aufweist. Die zeitliche Verzoge-
rung eines Impulses entspricht der Ableitung des linearen Phasenanteils nach der
Kreisfrequenz §2 an der Stelle der Schwerpunktsfrequenz, die in den meisten Féllen
der Zentralfrequenz (2 = 0 entspricht. Daraus folgt im Rahmen der obigen Néherung
TaT1 = g—g = QD"C—EOSG . (3.18)
Das bedeutet, dass die Impulsverzogerung am GTT fiir alle Strahlteilerreflektivitéaten
R < 1 konstant ist und der Resonatorumlaufzeit g1 entspricht. Im Grenzfall R = 1
tritt erwartungsgeméf keine Verzégerung auf, da die Phasenmodulation in eine Stu-
fenfunktion iibergeht, die nach Entfernung von 27-Spriingen einer linearen Phase
mit Anstieg 0 gleichwertig ist.
Da die Impulsverzogerung und konstante Phasenanteile fiir die folgenden Betrach-

tungen ohne Bedeutung sind, bietet es sich an, die linearen und konstanten Phasen-
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anteile zu subtrahieren:
AdDcrir (2) = APari (£2) — 2 7ami + 7 (3.19)

Abb. 3.3 b) zeigt die so gewonnenen theoretischen Phasenverldufe, die nur noch

Informationen iiber die Form des Impulszuges enthalten.

3.2.2 Impulszugkompression am GTI

Besteht die Moglichkeit, durch Phasenmodulation einen Impulszug zu erzeugen, des-
sen spektrale Phase der konjugierten Phasenantwort eines GTT entspricht, so kann
das GTT zur Kompression dieses Impulszuges verwendet werden. Im Zeitraum ent-
spricht dies der bemerkenswerten Mdoglichkeit, einen speziellen Impulszug erzeugen
zu konnen, der im GTT aufgesammelt und anschliefend als einzelner, bandbreitebe-

grenzter Impuls emittiert wird.

3.2.2.1 Experimentelle Demonstration

Im Folgenden wird experimentell gezeigt, dass ein hochauflésender Impulsformer da-
zu geeignet ist, die zur Kompensation eines GTI benotigte Phasenmodulation mit
geniigend hoher Qualitit darzustellen. Abb. 3.4 zeigt den dazu verwendeten Auf-
bau: Ein hochauflésender, phasenmodulierender Impulsformer [101] (Jenoptik SLM-
S 640/12, vgl. Abschnitt 1.5) wird zum Aufprigen derjenigen Phase verwendet, die
durch das GTT wieder kompensiert werden kann. Das verwendete GTI besteht aus
einem nahezu 100 % reflektierenden Spiegel M5 und einem Strahlteiler M; mit 68 %
Reflektivitdt. Der Abstand der Spiegel wurde mittels Glasfolien von circa 50 pm
Dicke festgelegt. Die Resonatorkavitét selbst ist luftgefiillt. Die Laserimpulse wer-
den mit einem Titan-Saphir-Laseroszillator vom Typ MIRA 900 bei einer Zentral-
wellenldnge von 805 nm erzeugt. Die Bandbreite betrédgt 25 nm und die Impulsdauer
38 fs (jeweils Halbwertsbreite).

Die Auswirkungen der durch den Impulsformer erzeugten Phasenmodulation auf die
Impulse nach der GTI-Reflexion wird mittels einer spektral aufgelosten Autokorre-
lation durch Erzeugung der zweiten Harmonischen (SHG-FROG) [112] untersucht.
Als erster Schritt wurde das GTT zwischen dem abgeschalteten Impulsformer und
dem FROG-Aufbau eingebracht, um Impulsziige zu erzeugen.

Abb. 3.5 zeigt das Ergebnis der FROG-Messung eines solchen Impulszuges. Der zeit-
liche Abstand zwischen zwei aufeinander folgenden Impulsechos betréigt etwa 350 fs.
Dies entspricht einer optischen Wegléange eines Resonatorumlaufs von 105 pm. Un-
ter Annahme der Hélfte dieses Wertes als Spiegelabstand D=52.5 pm und einer den
Herstellerangaben entsprechenden Reflektivitéit von R &~ 68 % wurde mittels Gl. 3.17
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PMT

automatische
Feinabstimmung

Abb. 3.4: Aufbau zur Demonstration der Kompensierbarkeit eines GTI: M - Strahlteiler,
M, - Vollspiegel, D - Resonatorspiegelabstand, 6 - Einfallswinkel, FM - Klappspiegel, SHG
- Erzeugung der zweiten Harmonischen in einem 100 pm dicken BBO-Kristall, FROG -
frequenzauflosender Autokorrelator, F - BG-Filter zum Unterdriicken der Grundwelle,
PMT - Photoelektronenvervielfacher.

eine theoretische Kompensationsphase berechnet. Nach diesem ersten Ansatz wird
die Kompensationsphase noch hinsichtlich ihrer Parameter R und D optimiert.
Dies wird mit einem selbstlernenden Algorithmus erreicht, der eine Kombination
aus einer Simplex-Downhill-Methode und einem Simulated-Annealing-Algorithmus
ist [130]. Als Riickkopplungssignal wird die Energie der in einem 100 pm dicken BBO-
Kristall erzeugten zweiten Harmonischen verwendet. Dieses ist ein Zweiphotonen-
signal entsprechend Gl. 1.24, das mit der Annédherung an die bandbreitebegrenzte
Dauer ansteigt, da auch die Spitzenintensitit ansteigt.

Um gegebenenfalls die Korrektur der spektralen Kalibrierung des Impulsformers zu
erlauben, wurde auch die Zentralfrequenz des Laserspektrums wg als zusétzlicher
optimierbarer Freiheitsgrad angeboten.

Die Resultate einer derartigen Optimierung bestétigen die mit D = 52.1 pm und
R =68.2 % zuvor gemachten Annahmen.

Abb. 3.6 zeigt das Ergebnis der FROG-Messung fiir eine erfolgreiche Kompression
des vorkompensierten Impulses durch das GTI. Das Spektrum der zweiten Harmoni-
schen ist nun eindeutig gegliattet und die Impulsechos werden effizient unterdriickt,
so dass ihre Intensitdten kleiner 0.9 % der Spitzenintensitéit des Impulses sind.
Abb. 3.7 zeigt das Spektrum der Fundamentalen a) vor und b) nach dem GTI, sowie
c) die optimierte Kompensationsphase. Die nahezu identischen Fundamentalenspek-
tren bestétigen, dass die Verluste bei den Resonatorumlaufen vernachléssigbar klein
sind und das Interferometer tatsichlich eine reine Phasenmodulation erzeugt.

Das Verhéltnis der maximalen spektralen Intensitédten in den FROG-Diagrammen
(Abb. 3.5 und 3.6) von etwa 1:2 wird hauptséichlich durch die Spektrometerauflosung
von etwa 1 nm festgelegt.

Die Integration aller Spektralkomponenten fiir jede Verzogerungszeit 7 in den FROG-
Diagrammen ergibt Autokorrelationsfunktionen (vgl. Abschnitt 1.7), die in sehr

guter Ubereinstimmung mit dem fiir R = 68 % theoretisch erwarteten Spitzen-
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Abb. 3.5: Ergebnis einer SHG-FROG-Messung fiir einen am GTI reflektierten, zuvor
bandbreitebegrenzten Impuls. Die Projektionen zeigen das modulierte Spektrum der zwei-
ten Harmonischen bei einer Verzogerungszeit 7 =0 und die zeitliche Verteilung der maxi-
malen spektralen Intensitéiten (vgl. Abb. 1.4). Fiir unsere Bedingungen entspricht letztere
der Autokorrelationsfunktion des durch das GTI erzeugten Impulszuges.
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Abb. 3.6: Ergebnis einer SHG-FROG-Messung fiir einen vorkompensierten Impuls nach
der Reflexion am GTI. Die Intensitéten sind beziiglich der Spitzenintensitéiten in Abb.
3.5 normiert.

intensitéatsverhéltnis von 1:1.5 stehen.

Es ist zu beachten, dass die in Abb. 3.5 und 3.6 auf die Zeitachse projizierten spek-
tralen Spitzenintensitdten in ihrer Form den erwdhnten Autokorrelationsfunktionen
entsprechen, da die Einhiillenden der Spektren zu jedem Zeitpunkt GAUSS-férmig
sind und deshalb das Integral proportional zur Spitzenintensitét ist.

Bei der demonstrierten Kompression zeigt sich, dass die Strahlteilerreflektivitat R

bei der Abstimmung der Kompensationsphasenparameter auf die tatséchlichen Ver-
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Abb. 3.7: Fundamentalenspektrum a) vor und b) nach der Reflexion am GTI. Die Kurve
c) zeigt die optimierte Kompensationsphase. Der beziiglich der Frequenz lineare Phasen-
anteil wurde subtrahiert, da eine Kompensation der Impulsverzégerung im Interferometer
nicht beabsichtigt ist (vgl. Abb. 3.3).

héltnisse eine untergeordnete Rolle spielt. Hierbei geniigen Genauigkeiten von eini-
gen Prozent. Im Gegensatz dazu miissen die Resonatorldngen D mindestens bis auf
10 nm genau abgestimmt werden, um eine befriedigende Kompression zu erreichen.
Um dies zu veranschaulichen, wurde in Abb. 3.8 die theoretische Abhéngigkeit eines
Zweiphotonensignals entsprechend Gl. 1.24 von der Ubereinstimmung der wirklichen
und der vorkompensierten Resonatorlédnge fiir ein konkretes Beispiel dargestellt. Dar-
in zeigt sich, dass das Signal stark oszilliert und zusétzlich eine Einhiillende existiert,
die die Amplituden der Oszillationen mit der Verstimmung abfallen l&sst.

Die Oszillationen markieren unterschiedliche Ordnungen der Vielstrahlinterferenz
am GTT und besitzen deshalb Abstédnde, die der halben Zentralwellenldnge entspre-
chen. Der Bereich einer konstruktiven Interferenz besitzt in diesem Fall eine Halb-
wertsbreite von etwa 45 nm, was in guter Ubereinstimmung mit den experimentell
beobachteten Genauigkeitsanforderungen fiir eine akzeptable Abstimmung steht.
Die komplizierte, nichtmonotone Struktur der in Abb. 3.8 gezeigten Abhéngig-
keit begriindet, warum so aufwéndige Algorithmen, wie eine Kombination aus ei-
ner Simplez- Downhill-Methode und einem Simulated-Annealing-Algorithmus fiir die
Optimierung der Phasenparameter eingesetzt werden miissen.

Aus GI. 1.16 folgt, dass eine komplexe Konjugation des spektralen Feldes eines Im-
pulses einer Umkehr seines zeitlichen Intensitétsverlaufs entspricht. Zur Vorkompen-
sation eines G'TI miissen also Impulsziige erzeugt werden, die den zeitlich umgekehr-
ten Impulsziigen entsprechen, die bei der Reflexion bandbreitebegrenzter Impulse am
GTTI entstehen wiirden.

Dies bedeutet aber auch, dass notwendigerweise eine unendliche Anzahl von ,, Vor“-

Echos zu erzeugen wire, was aber nicht moglich ist.
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Abb. 3.8: Theoretische Abhéngigkeit des Zweiphotonensignals von der Abstimmung des
Parameters D einer GTT-Kompensationsphase auf die als Beispiel angenommene Reso-
natorldnge von 50 pm eines zu kompensierenden GTI. Teil a) zeigt die Einhiillende der
Abhéngigkeit im Bereich 0...200 pm, Teil b) den exakten Verlauf innerhalb des in Teil
a) durch gestrichelte Linien markierten Bereichs. Die Reflektivititsparameter waren fiir
das GTI und die Kompensationsphase jeweils R = 38.2 %. Die angenommenen, GAUSS-

formigen Impulse besitzen eine bandbreitebegrenzte Halbwertsdauer von 50 fs und eine
Zentralwellenlédnge von 800 nm.

In unserem Fall begrenzt die endliche Auflésung des rdumlichen Lichtmodulators das
fiir Vorimpulserzeugung zugéngliche Zeitfenster [110]. Die Kompensationsqualitét
ist zwar durch Erhchung der Auflésung beliebig steigerbar, aber es kann prinzipiell
keine perfekte Kompensation erzielt werden.

Gliicklicherweise entschérft der exponentielle Abfall der Echoamplituden dieses Pro-
blem weitgehend. Trotzdem ist es notwendig, einen hochauflésenden Impulsformer zu
verwenden, der die Asymmetrie innerhalb einer Periode der kompensierenden Pha-
senmodulation in ausreichender Qualitdt wiedergeben kann (vgl. Abb. 3.7). Dies ist
notwendig um einen einseitigen Impulszug erzeugen zu kénnen, der nur aus ,, Vor*-
Echos und dem direkten Reflex besteht.

3.2.2.2 Auflésungsbedingung

In diesem Abschnitt soll untersucht werden, welche GTI mit einem Impulsformer
gegebener spektraler Auflésung noch mit befriedigender Qualitdt kompensiert wer-
den konnen.

Voraussetzung einer ausreichenden Kompensation ist, dass der Impulsformer zumin-
dest in der Lage ist, die steilsten Anstiege im bendtigten Kompensationsphasenver-
lauf wiederzugeben. Aufgrund der 27-Periodizitdat der Phase kénnen Impulsformer

unter Verwendung von 27-Spriingen (wrapping) auch sehr steile lineare Phasen-
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verlaufe darstellen. Die steilsten Anstiege sind diejenigen, bei denen die sich erge-
bende periodische Sprungfunktion die NYQUIST-Frequenz erreicht, d.h. genau zwei
Abtastpunkte pro Periode vorliegen. Deshalb ist der grofite darstellbare Phasenan-

stieg
T

Afp

wobei Af2ir der spektralen Auflésung des Impulsformers entspricht.

Dy 1r = (3.20)

Die zur Kompensation eines GTT bendtigten Phasenanstiege erhélt man durch die
Ableitung von GI. 3.19:

O0ADGTI ( R—-1 )
—_— =T -1 3.21
1?2 ot 2v/Rcosd — R —1 ( )

Aus einer Extremwertbetrachtung folgt, dass die grofiten Anstiege an den Stellen
d =2mm,m = 0,1,2,... vorliegen (vgl. Abb. 3.3 a) und b)). Damit ergibt sich fiir

die grofite kompensierbare Resonatorumlaufzeit 1., die Bedingung

R—1 1)1 1—vVR

Tax Ap =7 [ —e—— — 1] = . 3.22
Max Afix (2@_3_1 (322)

=T
2vVR

Eine weitere Bedingung fiir eine ausreichende Wiedergabe der Kompensationsphase
ist, dass die spektrale Auflésung des Impulsformers nicht kleiner sein darf, als der
kleinste Abstand zwischen zwei Extrema des Phasenverlaufs (vgl. Abb. 3.3 b)). Die

Lage der Extrema erhélt man durch die Bestimmung der Nullstellen von GIl. 3.21:
Opet = 2mm £ arccos VR, m=1,2,... (3.23)
Daraus folgt fiir den kleinsten Abstand zweier Extrema
Abpa: = 2arccos VR . (3.24)

Dieser Abstand muss iiber Gl. 3.1 mit der spektralen Auflésung des Impulsfor-
mers Af2ip korrespondieren, woraus Bedingungen fiir die maximal kompensierbare
Resonatorldnge Dy, und, unter der Ndherung eines dispersionsfreien Resonator-

mediums, fiir die Resonatorumlaufzeit m,, resultieren:

2D\ ax 1 COS 6

A = 2arccos VR (3.25)
Co
Tatax A2ip & 2 arccos VR (3.26)
Abb. 3.9 zeigt fiir einen hochauflésenden Impulsformer [101] den aus den obigen

Begrenzungen resultierenden Bereich kompensierbarer GTI-Parameter. Es wird an-
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Abb. 3.9: Kompensierbarer GTI-Parameterbereich fiir einen hochauflésenden Impuls-
former mit einem aus 640 Streifen bestehenden rdumlichen Lichtmodulator. Es wird ein
Laserspektrum von 25 nm Halbwertsbreite bei 800 nm Zentralwellenldnge angenommen.
Diese Halbwertsbreite soll etwa 1/3 des Modulators ausleuchten. Die Anstiegsbegrenzung
resultiert aus Gl. 3.22 und die Abtastbegrenzung aus Gl. 3.25.

genommen, dass im Impulsformer ein aus 640 Streifen bestehender rdumlicher Licht-
modulator verwendet wird sowie ein Laserspektrum mit 800 nm Zentralwellenlénge
und 25 nm Halbwertsbreite. Diese Halbwertsbreite soll den Modulator zu etwa 1/3
ausleuchten. Weiterhin wird die spektrale Auflésung iiber den gesamten Modulator-

bereich als ndherungsweise konstant betrachtet.

3.2.2.3 Optimale GTI-Parameter

Fiir die Applikation eines GTI als Kompressorelement ist es wiinschenswert, dieses
dahingehend zu optimieren, dass das Verhéltnis der Spitzenintensitdten von kom-
primiertem und unkomprimiertem Impuls maximal wird. Dazu betrachten wir die
Umkehrung der Kompression, d.h. die Erzeugung von phasenmodulierten Impulsen
am GTI, da hierbei das gleiche Verhaltnis vorliegt.

Berechnet man den zeitlichen Intensitétsverlauf eines bandbreitebegrenzten Impul-
ses nach Reflexion am GTT und bestimmt dessen Maximalwert, so erhédlt man die in
Abb. 3.10 a) dargestellten Abhéngigkeiten von der Resonatorldnge und der Strahl-
teilerreflektivitat R.

Wie zu erwarten ist, oszilliert die Spitzenintensitit, solange die Resonatorldange D
kleiner ist, als die der Halbwertsimpulsdauer 74 entsprechende geometrische Ausdeh-
nung des Impulses ¢y in Ausbreitungsrichtung. In diesem Fall ist der freie Spektral-
bereich des Interferometers kleiner als die Laserbandbreite und die den Resonator
verlassenden Teilimpulse konnen sich noch interferometrisch iiberlagern. Deshalb

entspricht eine Oszillationsperiode der halben Trégerwellenlénge.



DISPERSIONSKONTROLLE PHASENMODULIERENDER RESONATOREN 46

b

R=100 %, 0% 1.0

&
~—
N—

1.0

1

|
R=10.0 %

0.8

0.6

R=0%

normierte Spitzenintensitéit

normierte Spitzenintensitit

0.6 0-44 R=10.0 %
| I R=50.0 %
| \‘" 0.24
My ! R=38.2 % _J
0.4- 0.0 R=100 %
0.0 0.2 04 0.6 08 10 0 1 2 3
D/ (¢, Zeit / ps

Abb. 3.10: a): Spitzenintensitit des durch Reflexion am GTI modifizierten Impulses in
Abhéngigkeit von der Resonatorlinge D und der Strahlteilerreflektivitdt R. Ausgegan-
gen wird von einem bandbreitebegrenzten, GAUSS-férmigen Impuls mit einer Zentralwel-
lenldnge von 800 nm und einer Dauer von 1y = 50 fs. Die Resonatorldnge ist auf die
geometrische Ausdehnung dieses Impulses co7 bezogen. b): Zeitliche Intensitéitsverliufe
fiir eine Resonatordicke von %C()TH in Abhéingigkeit der Strahlteilerreflektivitit R. Alle
Spitzenintensititen sind beziiglich des Falls R = 100 % normiert.

Bei einer klassischen Anwendung eines GT1 zur Dispersionskontrolle in einem Laser
[83] betridgt die Resonatordicke beispielsweise D = 0.15 - com, wobei eine kleine
Strahlteilerreflektivitit von R =~ 3.5 % storende Intensititsoszillationen bei der
Dispersionseinstellung vermindert.
Fiir Resonatorldngen

D > ¢y (3.27)

entstehen jedoch Ziige weitgehend separierter Teilimpulse mit vernachlassigbarer ge-
genseitiger Uberlappung. Die Spitzenintensitéten streben dabei Grenzwerten zu, die
nur noch von der gewihlten Strahlteilerreflektivitdat R abhéngen.

GTI, die die Bedingung Gl. 3.27 erfiillen, werden im Folgenden auch als dicke GTI
bezeichnet.

Fiir die Anwendung des GTI als Kompressorelement ist dieser Resonatorldangenbe-
reich von besonderem Interesse, da hier das Spitzenintensitéitsverhéltnis nicht mehr
von der genauen Einstellung der Resonatorliange des GTI abhéngt.

In einem solchen dicken GTI wird ein Laserimpuls zunéchst am Strahlteiler als di-
rekter Reflex teilweise reflektiert. Der verbleibende Rest tritt in den Resonator ein
und lauft in diesem um, wobei bei jedem Umlauf jeweils ein durch die Transmission
T =1 — R des teildurchlassigen Spiegels festgelegter Anteil den Resonator wieder
verlasst. Der Zeitabstand zwischen zwei aufeinander folgenden, den Resonator ver-
lassenden Impulsanteilen ist durch die Resonatorumlaufzeit 7t festgelegt.

Auf diese Weise bildet sich nach dem direkten Reflex ein Zug von Impulsechos aus,

die in ihrer Spitzenintensitét exponentiell abfallen. Aus der Betrachtung der Anzahl
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von Reflexions- und Transmissionsvorgéngen lésst sich die relative Intensitét jedes
einzelnen Teilimpulses im Impulszug bestimmen. Wéhrend fiir den direkten Reflex
gilt

Liirert X R, (3.28)

fillt die Spitzenintensitét I,,, der Impulsechos (m = 1,2,..) exponentiell ab? :
I, o< (1—R)*R™? (3.29)

Abb. 3.10 b) zeigt fiir ein dickes GTI die Abhéngigkeit der Form des Impulszuges von
der Strahlteilerreflektivitdt R. Offensichtlich wird die Spitzenintensitét fiir grole R
durch die Intensitét des direkten Reflexes bestimmt und nimmt direkt proportional
mit R ab. Fiir kleine R steigt die Spitzenintensitit dann aber mit der Intensitét des
ersten Impulsechos wieder an. Demnach gibt es eine Strahlteilerreflektivitat, bei der
die Spitzenintensitit des Impulszuges minimal wird.

Abb. 3.11 zeigt die mittels Gl. 3.28 und 3.29 berechneten Spitzenintensitéiten des
direkten Reflexes und der folgenden vier Impulsechos in Abhéngigkeit von der Strahl-
teilerreflektivitit R.

Soll das Verhéltnis der Spitzenintensitdten vor und nach einer Reflexion am GTI
optimiert werden, so muss R so gewahlt werden, dass der direkte Reflex und das

erste Impulsecho die gleiche Spitzenintensitiat aufweisen. Dies ist der Fall, wenn

35

i 2

(3.30)

gewihlt wird.?

Mit einem einzelnen GTI kann somit im Bereich D > ¢y7y ein maximales Spitzen-
intensitédtsverhédltnis zwischen komprimiertem und unkomprimiertem Impuls von
1/R = 2.6 erzielt werden [133].

Wie bei genauer Betrachtung von Abb. 3.10 a) zu erkennen ist, kann die Spitzenin-

tensitét bei Verwendung diinner GTT fiir bestimmte Resonatorldngen etwas stérker

2Bei einem einzelnen GAUSS-Impuls liegt aus Symmetriegriinden der zeitliche Schwerpunkt
JI(t)t dt
JI(t)dt
Schwerpunkts des aus GAUSS-Impulsen bestehenden Impulszuges, so erhélt man unter Verwendung
von GI. 3.28 und 3.29 das mit GIl. 3.18 konsistente Ergebnis:

immer an der Stelle ¢ = 0. Nutzt man diese Tatsache zur Berechnung des zeitlichen

> L m g1 > - T M TaTI
j‘ I(t)t dt 1 L 1(1 R)QRm 1
m= m=
= o0 = %) = TGTI
f I(t) dt Idirekt + Z Im R + z : (1 _ R)QRm—l
m=1 m=1

Offensichtlich ist der zeitliche Schwerpunkt des Impulszuges unabhéngig von der Strahlteilerreflek-
tivitéit R und seine Position entspricht genau einer Resonatorumlaufzeit rqry.

3Es ist anzumerken, dass das damit realisierte Verhiltnis zwischen der Reflektivitit (R =
38.2 %) und der Transmission (T = 61.8 %) dem Goldenen Schnitt entspricht.
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Abb. 3.11: Intensitdten des am GTI erzeugten direkten Reflexes und der Impulsechos in
Abhéngigkeit von der Strahlteilerreflektivitit R. Die niedrigste Spitzenintensitit inner-
halb eines ganzen Impulszuges wird mit derjenigen Reflektivitét erzielt, bei der der direkte
Reflex und das 1. Impulsecho die gleiche Spitzenintensitéit besitzen. Alle Intensitéiten sind
auf die Intensitéit des einfallenden Impulses normiert.

abgesenkt werden als bei der Verwendung eines optimalen dicken GTI.

Dafiir ist das diinne GTT allerdings nicht nur vorzukompensieren, sonder muss im
Gegensatz zu dicken GTT in seiner Resonatordicke D auch noch exakt auf des Laser-
spektrum abgestimmt sein. Wie Abb. 3.12 zeigt, wiirde die Spitzenintensitit sofort
fast auf den maximal moglichen Wert ansteigen, wenn die Resonatordicke D nur
um Bruchteile eines pm vom optimalen Wert abweicht oder sich das Laserspektrum
entsprechend verschieben wiirde.

In Abb. 3.12 wird auch die Wirkung dicker und diinner GTI mit der eines typischen
dispersiven Spiegels [137] mit einer GVD von -100 fs? verglichen. Man stellt fest,
dass nahezu 20 Reflexionen an einem solchen Spiegel bené6tigt wiirden, um eine ver-
gleichbare Spitzenintensitidtsabsenkung zu bewirken. Diese hohe Zahl notwendiger
Reflexionen ist technisch ungiinstig, hétte aber andererseits den Vorteil, dass die
Vorkompensation beispielsweise iiber den Strecker eines CPA-Systems realisierbar

ware.

Somit ist gezeigt, dass vorkompensierte dicke GTI ein deutlich grofieres Spitzen-
intensitétsverhéltnis bei der Kompression ermoglichen als bekannte dispersive Spie-

gel und in diesem Zusammenhang technisch besser zu handhaben sind als diinne
GTI.
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Abb. 3.12: Vergleich zeitlicher Intensititsverldufe von Impulsen nach Reflexion an ei-
nem dicken GTI mit optimaler Reflektivitéit, an diinnen GTI und nach 20 Reflexionen an
einem typischen dispersiven Spiegel mit einer GVD von -100 fs?. Ausgangspunkt ist ein
bandbreitebegrenzter Impuls mit einer Zentralwellenldnge von 800 nm und einer Halb-
wertsdauer von 50 fs.

3.3 Kompression mit GTI-Sequenzen

Da in der linearen Optik Phasenmodulationen wechselwirkungsfrei iiberlagert wer-
den konnen, muss das in Abschnitt 3.2.2 fiir ein GTI demonstrierte Verfahren auch
fiir eine Sequenz mehrerer GTT durchfithrbar sein. Allerdings hétte der vorkom-
pensierte Impuls eine wesentlich komplexere Struktur als bei einem einzelnen GTI.
Dies ist darin begriindet, dass innerhalb des nun vorliegenden Mehrfachresonators
sekundére Echos mit unterschiedlichen Verzégerungszeiten auftreten.

Trotzdem muss die Kompression eines solchen Impulses erreichbar sein, wenn die vor-
kompensierende Phasenmodulation die konjugierte Phasenantwort der GTI-Sequenz
in ausreichender Qualitat wiedergibt.

Um dies zu demonstrieren, wird analog zum vorherigen Experiment zunéchst ein
bandbreitebegrenzter Impuls durch eine GTI-Sequenz modifiziert und anschliefend
mittels des Impulsformers eine Vorkompensation des Impulses durchgefiihrt.

Die GTI-Sequenz besteht aus zwei luftgefiillten GTT mit einer Strahlteilerreflekti-
vitdt von R = 38 % und Resonatorlingen von D; = 9.5 pm und Dy = 52.9 pm.
Abb. 3.13 zeigt das Ergebnis einer FROG-Messung der Impulse nach der GTI-
Sequenz ohne und Abb. 3.14 mit Vorkompensation.

Wie erwartet, besitzt der von der GTI-Sequenz erzeugte Impulszug aufgrund von
Sekundérechos eine sehr komplizierte Struktur. Abb. 3.14 zeigt, dass es trotzdem
gelingt, den Impuls so vorzukompensieren, dass eine weitgehende Kompression nach

der GTI-Sequenz erzielt wird.
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Abb. 3.13: Ergebnis einer SHG-FROG-Messung des durch eine GTI-Sequenz erzeugten
Impulszuges. Die GTI-Sequenz besteht aus zwei luftgefiillten GTI mit einer Strahlteilerre-
flektivitit von R = 38 % und Resonatorlingen von etwa D1 = 9.5 pm und Dy = 52.9 pm.
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Abb. 3.14: Ergebnis einer SHG-FROG-Messung eines vorkompensierten Impulses nach
der Reflexion an der GTI-Sequenz.

Wie bei einem einzelnen GTI sind bei einer GTI-Sequenz die Resonatorldngen mit
einer Genauigkeit von mindestens 10 nm abzustimmen, wéhrend die Strahlteilerre-
flektivitdten R weitgehend unkritisch sind.

Soll die Vorkompensationsphase auf eine Sequenz von m GTI abgestimmt werden,
so miissen deshalb im Wesentlichen deren Resonatorldngen D,, optimiert werden.
Die Abhéngigkeit des fiir eine Optimierung als Riickkopplungssignal geeigneten
Zweiphotonensignals entspricht somit ndherungsweise einer m-dimensionalen Funk-
tion. Wird beziiglich des Punktes der optimalen Resonatorliangen (Dy, Ds,.. ., D,,)
eine einzelne Resonatorldnge variiert, so erhilt man aus dieser m-dimensionalen
Funktion eine Schnittkurve, deren Struktur derjenigen in Abb. 3.8 entspricht.

Diese Schnittkurven zeigen das bereits diskutierte nichtmonotone Verhalten mit star-
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Abb. 3.15: Theoretisches Beispiel fiir eine selektive Kompression: a) Ein Laserimpuls
wird mit einer Phasenmodulation derart vorkompensiert, dass er in einer GTI-Sequenz mit
drei Resonatoren der Langen D; = 40 nm, Dy = 50 pm und D3 = 60 pm komprimiert
wird. Mit anderen GTI-Sequenzen b)-d), die um 10 % abweichende Resonatorldngen
aufweisen, wird keine Decodierung erreicht. Gezeigt ist jeweils der zeitliche Verlauf des
codierten Impulses, sowie der nach dem ersten, zweiten und dritten GTI. Die Reihenfolge
der Resonatoren innerhalb einer GTI-Sequenz spielt fiir das effektive Kompressionsergeb-
nis keine Rolle.

ken Oszillationen. Trotzdem sind in einem gewissen Bereich um die optimale Re-
sonatorldnge nahezu vollsténdige Kompressionen erzielbar (Abb. 3.8 a)), wenn die
Resonatorldnge auf ein Oszillationsmaximum abgestimmt wurde (vgl. Abb. 3.8 b)).
Andererseits zeigt sich, dass bei Variation der Resonatorlingen um nur etwa 10 %
keine nennenswerte Kompression mehr erzielt wird, was anhand des in Abb. 3.15
dargestellten theoretischen Beispiels veranschaulicht wird.

In diesem wird die Kompression eines vorkompensierten Impulses durch eine GTI-
Sequenz von drei exakt abgestimmten Resonatoren (Abb. 3.15 a)) mit dem Ergebnis
verglichen, dass bei der Verwendung von GTI-Sequenzen mit um 10 % verstimmten
Resonatorléngen erzielt wird (Abb. 3.15 b)-d)). Offensichtlich tritt bei Verwendung
der verstimmten Resonatoren keine erkennbare Kompression mehr auf.

Demzufolge ist die Kompression mit GTI-Sequenzen als sehr selektiv zu betrachten.



DISPERSIONSKONTROLLE PHASENMODULIERENDER RESONATOREN 52

3.4 Anwendungen

3.4.1 Intensititsverringerung

Die demonstrierte Moglichkeit, phasenmodulierte Impulsziige mittels geeigneter Re-
sonatorstrukturen komprimieren zu kénnen, lasst sich beispielsweise zur Absenkung
von Spitzenintensitédten in optischen Systemen nutzen.

Dies soll im Folgenden anhand eines in Abb. 3.16 dargestellten Beispiels néher
erlautert werden:

Ein kurzer Laserimpuls von 50 fs Halbwertsdauer wird mit Hilfe eines Impulsformers
und eines Prismenstreckers so vorkompensiert, dass er nach Durchgang durch eine
optische Faser an deren Ausgang vollsténdig komprimiert ist. Unter Vernachléssi-
gung nichtlinearer Propagationseffekte wird zur Vorkompensation hauptséchlich eine
relativ grofle negative quadratische Phasenmodulation benétigt, die einer linearen
Frequenzmodulation entspricht. Der Prismenstrecker wird an sich nur benotigt, wenn
diese quadratische Phasenmodulation die Grenze des Arbeitsbereichs des Impuls-
formers iiberschreitet, d.h. bei ihrer Darstellung die NyYQuisT-Bedingung verletzt
wiirde. Diese Frequenzmodulation wird nun nach und nach in der Faser bis zu deren
Ausgang wieder abgebaut, wobei die Spitzenintensitdat bis zu ihrem Maximalwert
ansteigt. Soll nun der Faserausgang hinsichtlich der dort auftretenden Spitzenin-
tensitdten entlastet werden, so kann, entsprechend des in Abb. 3.16 dargestellten
Vorgehens, ein GTI nachgeschaltet werden, das ebenfalls mittels des Impulsformers
vorkompensiert wird. Abb. 3.17 zeigt theoretische Verldufe der Spitzenintensititen
innerhalb der Faser fiir die Félle mit und ohne Vorkompensation eines GTL.
Deutlich zu erkennen ist die fiir alle betrachteten Resonatorlingen D erreichte deut-
liche Absenkung der Intensitdten in den Teilen der Faser, in denen ansonsten die
lokale Spitzenintensitit etwa 20 % des Maximalwerts iiberschreitet. In den iibri-
gen Teilen der Faser kénnen in Abhéngigkeit von der verwendeten Resonatorléinge
D Intensitdtsanhebungen auftreten. Diese sind darauf zuriickzufiihren, dass bei der
Uberlagerung der Phasenmodulation zur Kompensation des GTI mit starken Fre-
quenzmodulationen die Teilimpulse derart gestreckt sein kénnen, dass sie sich gegen-
seitig interferometrisch iiberlagern und Intensitétsiiberhohungen resultieren kénnen
(vgl. Abschnitt 3.2.2.3). Fiir diese Anwendung sind sie jedoch ohne Bedeutung, da
sie im ungiinstigsten Fall hochstens ebenfalls etwa 20 % des Maximalwerts der Inten-
sitdt in der Faser erreichen. Bei Wahl einer geniigend groflen Resonatorléinge kann
aber fast {iber die gesamte Faserldnge eine deutliche Intensitédtsreduzierung erreicht
werden.

Soll diese Methode zur Intensitdtsverringerung in einem CPA-Lasersystem [1] ge-

nutzt werden, beispielsweise um durch nachgeschaltete Kompressionsresonatoren
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Abb. 3.16: Vorschlag zur Anwendung des Verfahrens zur Spitzenintensitdtsabsenkung
in einer vorkompensierten optischen Faser.
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Abb. 3.17: Theoretische Spitzenintensitidtsverldufe innerhalb einer entsprechend
Abb. 3.16 vorkompensierten optischen Faser mit und ohne Vorkompensation eines nach-
geschalteten GTI fiir verschiedene Resonatordicken D bei konstanter Strahlteilerreflek-
tivitit R = 38.2 %. Es wird angenommen, dass die Faser aus Quarz (SQ 1) besteht,
eine Lange von 1 m besitzt und hinsichtlich aller Dispersionsordnungen vorkompensiert
ist. Die betrachteten Impulse haben eine Zentralwellenldnge von 800 nm und besitzen
eine bandbreitebegrenzte Halbwertsdauer von 50 fs. Die unterbrochene Linie markiert die
grofite zu erwartende Intensitatsabschwichung um den Faktor 2.6.

die Gitter eines konventionellen Gitterkompressors zu entlasten, so sind folgende
Aspekte zu beriicksichtigen:

Erstens ist, wie im Abschnitt 3.2.2.1 schon erwéahnt, die Kompensationsqualitit
immer durch die endliche spektrale Auflosung des verwendeten Impulsformers be-
grenzt. Dies bedeutet, dass prinzipiell immer auch ,,Reste” von Impulsechos vorlie-
gen. Diese kénnen als Vor- und Nachimpulse, besonders fiir bestimmte Anwendun-
gen in der Hochintensitétslaserphysik mit ultrakurzen Impulsen, problematisch sein.
Zu erwihnen sind hier vor allem die Plasma- und Rontgenstrahlungserzeugungs-
experimente, die sehr sensitiv gegeniiber Vorimpulsen sind [138, 8]. Im Einzelfall ist
demnach abzuwigen, ob die verfiighare spektrale Auflosung eine ausreichende Un-

terdriickung der Echos gewéhrleisten kann.
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Zweitens ist zu beriicksichtigen, dass die erwahnten Intensitétsiiberhohungen infolge
der Uberlagerung der GTI-Kompensationsphase mit starken Frequenzmodulationen
im Bereich des Verstérkers problematisch sein kénnen.

Diese konnen beispielsweise iiber Selbstphasenmodulationseffekte zu periodischen
Amplitudenmodulationen fiihren, die eine Rekompression mit einem GTI verhin-

dern wiirden [104].

3.4.2 Adressierung und Codierung optischer Informationen

Die in Abschnitt 3.3 diskutierte Moglichkeit einer selektiven Kompression mit GTI-
Sequenzen lasst sich beispielsweise zur Adressierung und Codierung von Informatio-
nen in einem optischen Netzwerk nutzen.

Dazu ist das Konzept geméafl eines Vorschlags von WEINER et al. [52] fiir die Rea-
lisierung eines optischen Netzwerkes mit Codierungsteilung (code-division multiple-
access, CDMA) geeignet. Dabei codiert ein Sender ultrakurze Laserimpulse mit-
tels eines phasenmodulierenden Impulsformers und die Empfinger decodieren die
verschliisselten Impulse durch Aufpriagen der konjugierten Phasenmodulation. Die
decodierten und somit komprimierten Impulse werden dann mittels eines optisch
nichtlinearen Detektors mit Schwellwertverhalten registriert.

WEINER et al. [52] schlagen zur Decodierung die gleichen Impulsformer vor, wie sie
zur Codierung verwendet wurden.

Stattdessen konnten entsprechend Abb. 3.18 aber auch wesentlich einfachere und

effizientere GTI-Sequenzen zur Decodierung eingesetzt werden (vgl. Abschnitt 3.3).

Kompensationsphase fiir
GTI-Sequenz des Adressaten (hier Nr.1)

} —= 1 1
\lm) ST PR ’T‘ R | VRPN | _ >0
g | N[ 3 - 0

phasenmodulierender
Impulsformer

LV I o0

Teiler GTI-Sequenzen nichtlineare
fiir mit jeweils Detektoren mit
N Empféinger m Resonatoren Schwellwertcharakteristik

Abb. 3.18: Anwendung der selektiven Kompression vorkompensierter Impulse in GTI-
Sequenzen zur Adressierung und Codierung in einem sternférmigen optischen Netzwerk.

Der Sender wiirde weiterhin aus einem Impulsformer bestehen, der die Impulse mit
derjenigen GTI-Kompensationsphase verschliisselt, deren Parameter (D;,...,D,,)
exakt den Resonatorldngen in der GTI-Sequenz des gewiinschten Empfiangers ent-

sprechen.
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Bei diesem Empténger wiirde der Impuls in gleicher Weise wie bei Verwendung von
Impulsformern komprimiert und mittels eines nichtlinearen Detektors mit Schwell-
wertverhalten registriert.

Alle Empfinger mit einem abweichenden Satz von Resonatorlingen verursachen
zusitzliche Phasenmodulationen, die die Spitzenintensitét der Impulse weiter absen-
ken und die Detektoren nicht ansprechen lassen. Wie in Abschnitt 3.2.2 diskutiert,
reichen dazu Resonatorlingenvariationen von etwa 10 % aus.

Der Satz der Resonatorlangenparameter der Kompensationsphase (Dy,. .., D,,) hat
somit die Bedeutung einer Adresse im optischen Netzwerk.

Werden die Resonatorldngen der GTI, beispielsweise durch Verwendung piezoelek-
trischer Aktuatoren, variabel gestaltet, so lésst sich die Adressierung der Empfanger
zusétzlich dynamisch dndern.

Der Einsatz von GTI-Sequenzen zur Ersetzung aufwéndiger Impulsformer ist prin-

zipiell auch in linearen optischen Netzwerken moglich [55].

Zu beachten ist, dass bei Verwendung nichtlinearer optischer Detektoren mit sehr
schmalen spektralen Akzeptanzen, wie z.B. dicker gepolter Kristalle, zusétzliche
Effekte auftreten konnen, bei denen auch nicht vollstindig komprimierte Impulse
ein Ansprechen des Detektors auslosen konnen, wenn ihre Phasenmodulationen be-
stimmte Symmetrieeigenschaften aufweisen [54,55,139]. Diese Zusammenhénge wer-
den im Abschnitt 4.3 noch naher diskutiert.

3.4.3 GTI-Kompensation durch eine GTI-Sequenz

Konnte in den bisher vorgestellten Konzepten der phasenmodulierende Impulsformer
durch weniger aufwandige, effizientere, passive optische Elemente ersetzt werden, so
wire dies fiir die technische Umsetzung von grofiem Vorteil (vgl. Abschnitt 1.5).
Hat man zwei gleiche GTI und variiert die Dicken geringfiigig, so kann ein Zu-
stand erreicht werden, bei dem sich die Maxima der spektralen Phasenmodulati-
on des einen mit den Minima des anderen iiberlagern. Wegen des asymmetrischen
Phasenverlaufs innerhalb einer Periode kann so aber prinzipiell nur eine teilweise
Kompensation erzielt werden. Nimmt man jedoch weitere GTI hinzu, so kann die
Kompensation verbessert werden.

Die Parameter einer optimalen GTI-Sequenz kénnen in folgender Weise bestimmt
werden: Zunéchst wird nur ein kompensierendes GTT angenommen und in Abhéngig-
keit seiner Parameter R und D die Spitzenintensitét des resultierenden Laserimpulses
berechnet. Die Parameter fiir das erzielte Intensitdtsmaximum werden iibernommen
und zur GTI-Sequenz wird ein weiteres GTI hinzugefiigt, dessen Parameter in der

gleichen Weise optimiert werden. Dieser Vorgang kann mehrfach wiederholt werden.
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Diese Methode dhnelt einer FOURIER-Reihenentwicklung. Allerdings werden hier
nicht die Amplituden und Phasen von Sinusfunktionen zur Approximation einer an-

deren Funktion bestimmt, sondern Reflektivitéits- und Dickenparameter von GTI-

Phasenfunktionen.
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Abb. 3.19: Simulierte Kompensation eines GTT durch eine GTI-Sequenz: Kurve A zeigt
das Spektrum des angenommenen bandbreitebegrenzten Eingangsimpulses mit 50 fs Halb-
wertsdauer und 800 nm Zentralwellenlénge. Kurve B zeigt die Phasenmodulation durch
ein einzelnes GTI (Ry =38.2 %, Dy =50 npm) und Kurve D den resultierenden zeitli-
chen Intensititsverlauf. Kurve C zeigt die Wirkung einer nachgeschalteten Sequenz aus
drei GTI (Ry =22.5 %, D; = 50.20 pm, Ry =2.5 %, Dy = 49.00 ym, Rz =7.5 %,
D3 =100.20 pm) auf die Phasenmodulation und Kurve E auf den zeitlichen Intensitéts-
verlauf. Diese GTI-Sequenz erlaubt eine Impulskompression auf etwa 98 % der Eingangs-
intensitét.

Abb. 3.19 zeigt das Ergebnis einer derartigen Berechnung, bei dem ein GTI durch
drei andere GTI nahezu vollstdndig kompensiert wird. Die resultierende zeitliche
Spitzenintensitit betragt etwa 98 % der Eingangsspitzenintensitit und ist durch-
aus mit den mittels Impulsformern erzielten Ergebnissen vergleichbar. Durch Hin-
zunahme weiterer GTT ist dieser Wert prinzipiell noch steigerbar. Abb. 3.20 zeigt
die somit realisierbare Strecker-Kompressor-Kombination, die nur noch aus passiven
GTI-Elementen besteht.

Offensichtlich ist in den in diesem Kapitel vorgestellten Konzepten ein Ersatz des
Impulsformers durch GTI-Sequenzen maoglich.

Damit wére auch eine unproblematische GTI-Vorkompensation hochintensiver, ver-
starkter Laserimpulse moglich. Abb. 3.21 zeigt ein damit realisierbares Konzept zur
Entlastung des Gitterkompressors eines CPA-Systems, bei dem die in Abschnitt 3.4.2
erwahnten moglichen Wechselwirkungen zwischen der GTT-Kompensationsphase und
dem Verstérkungsprozess ausgeschlossen werden.

Spielen die prinzipiell nicht vollstéandig behebbaren Vor- und Nachimpulse eine un-
tergeordnete Rolle (z.B. bei der Materialbearbeitung), so konnten damit beispiels-

weise die benotigten Abmessungen der Kompressorgitter verringert werden.
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Abb. 3.20: Strecker-Kompressor-Kombination, die ausschliefilich durch GTT realisiert
ist. Die eingezeichneten theoretischen zeitlichen Intensitétsverldufe und spektralen Phasen
entstammen dem in Abb. 3.19 gezeigten Beispiel. Das GTI und die GTI-Sequenz kénnen

auch vertauscht werden.
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Abb. 3.21: Einsatz einer passiven GTI-Vorkompensation (GTI-Sequenz) zwischen
Verstéirker und Kompressor eines CPA-Systems. Der dem CPA-System nachgeschaltete
GTI-Kompressor wiirde die Gitter des konventionellen Kompressors entlasten.



Kapitel 4

Kontrolle nichtresonanter

Zweiphotonenprozesse

4.1 Einfiihrung

Zweiphotonenanregungen gehéren zu den am héaufigsten genutzten nichtlinearen
Prozessen. Beispiele sind die Frequenzverdopplung oder die Zweiphotonenmikro-
skopie [5].

Im folgenden Kapitel soll deshalb die Frage diskutiert werden, wie sich Phasenmodu-
lationen ultrakurzer Laserimpulse innerhalb nichtresonanter Zweiphotonenprozesse
auswirken und wie sie sich zu deren Kontrolle einsetzen lassen.

Insbesondere die Frequenzverdopplung phasenmodulierter Impulse ist ein wichtiges
Hilfsmittel zur kontrollierten Anregung von molekularen Systemen, die im UV ab-
sorbieren [39], weshalb ein genaues Verstédndnis der dabei auftretenden Effekte von
groflem Interesse ist.

Bislang beschrankten sich die theoretischen Untersuchungen der breitbandigen Fre-
quenzverdopplung auf amplitudenmodulierte Impulse [110,1411] und solche, die durch
bestimmte niedrige Dispersionsordnungen in einfacher Weise phasenmoduliert sind
[142].

Deshalb wird hier ein Modell der Frequenzverdopplung sinusférmig, d.h. periodisch
phasenmodulierter Laserimpulse vorgestellt [62], experimentell verifiziert und seine
Beziehung zu kubischen Phasenmodulationen diskutiert. Dieses Modell ist besonders
geeignet, um Effekte zu verstehen, die bei der Frequenzverdopplung phasenmodu-
lierter Impulsziige auftreten, wie die Induzierung von Amplitudenmodulationen.
Durch verschiedene Arbeiten ist bekannt, dass schmalbandige Zweiphotonenprozes-
se sensitiv gegeniiber Symmetrie- und Periodizitétseigenschaften der Phasenmodu-
lation der anregenden Laserimpulse sind und sich dies zur Kontrolle der dariiber

angeregten optischen Systeme ausnutzen lésst [59,08,03,57, 54, , ].

58
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Deshalb wird auch auf mehrere dieser Arbeiten zur Kontrolle nichtresonanter, schmal-
bandiger Zweiphotoneniibergéinge niher eingegangen [59,54,68]. Hierbei werden ins-
besondere die Zusammenhénge sowohl mit dem Modell der Frequenzverdopplung si-
nusformig phasenmodulierter Impulse [62] als auch mit dem von BROERS et al. [79]
vorgeschlagenen Konzept der spektralen Fokussierung erldutert.

Abschlielend wird gezeigt, dass das hergeleitete Modell [62] auch dazu geeignet ist,
die kiirzlich von WALOWICZ et al. [65] demonstrierte selektive Anregung von breit-
bandig absorbierenden Zweiphotonenfarbstoffen zu beschreiben und experimentelle

Ergebnisse zu erkldren.

4.2 Frequenzverdopplung phasenmodulierter

Impulse

4.2.1 Sinusférmige Phasenmodulation
4.2.1.1 Theoretische Betrachtung

Im folgenden Beispiel wird ein sinusférmig phasenmodulierter Eingangsimpuls mit

der spektralen Feldeinhiillenden

[t}

2
(cjl (Ql) o e‘(r;%) eiipcos(At(h—H/J) (41>

angenommen, wobei ¢ die Modulationsamplitude und ) eine beliebige konstante
Phase ist. Ohne Beschrinkung der Allgemeinheit wird die sinusférmige Phasen-
modulation mittels eines Kosinusterms mit Phasenverschiebung 1 beschrieben, um
einen Vergleich mit der Literatur zu erleichtern. Die Modulationsfrequenz ist durch
die Grole At symbolisiert, da die sinusformige Phasenmodulation im Zeitbereich
einem Impulszug entspricht, dessen Teilimpulse durch einen zeitlichen Abstand At
separiert sind. Zu einer theoretischen Beschreibung dieses Impulszuges gelangt man,
indem die Phasenmodulation unter Beachtung von cos ¢ = sin (g — (b) mit Hilfe von

BEesSEL-Funktionen erster Gattung und m-ter Ordnung [111] dargestellt wird:
et = 3 1, () @5 (4.2)

Damit ergibt sich aus Gl. 4.1 nach FOURIER-Transformation die zeitliche Feld-

einhiillende des Impulszuges

Ei(t)oc Y J(p)em(Ev)iimariniact (4.3)

m=—0o0
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Bei einer Frequenzverdopplung wird die zeitliche Feldeinhiillende des Eingangsim-

pulses quadriert

E(t) ox gf(t) (4.4)
bzw. die zugehorige spektrale Feldeinhiillende entsprechend GI. 1.40 einer Faltung

[e.9]

£ (£2y) /5} (1) & (25 — 7)Aoy (4.5)

— 00

unterworfen.
Durch Einsetzen von GI. 4.1 in 4.5 und Berticksichtigung von GI. 4.2 erhélt man den
analytischen Ausdruck fiir die komplexe spektrale Einhiillende des elektrischen Fel-

des der zweiten Harmonischen eines sinusférmig phasenmodulierten Laserimpulses
(siehe Anhang ):

& (1) efé(fﬁfi) Z Qy,  Mmit (4.6)

= T (%cos (Atz% ' "‘”)) olimm—Fmar am)

Offensichtlich wird die Beziehung durch diejenigen Terme dominiert, die BESSEL-
Funktionen niedriger Ordnung enthalten, da die Terme «,, mit m exponentiell in
ihrem Beitrag abfallen.

Die spektrale Breite Af2; ist mit der auf die Wellenléinge bezogenen spektralen

Halbwertsbreite Ay ndherungsweise wie folgt verkniipft:

_ 271'60 A)\H

AQ, ~
S VENGYRY

Ein typisches Titan-Saphir-Laserspektrum mit A\ = 20 nm bei 800 nm Zentral-
wellenldnge entspricht deshalb einem Af2; =~ 50 THz. Offensichtlich wird damit fiir

(4.7)

Modulationsfrequenzen der Gréflenordnung von At ~ 0.1 ps der den BESSEL-Term
erster Ordnung démpfende Exponentialterm mit exp (—1(50 THz - 0.1 ps)?) ~ 5 %
schon recht klein.

Wenn also At - Af2; geniigend groB ist, kann & (£2,) daher durch den die BESSEL-
Funktion nullter Ordnung enthaltenden Summanden genéhert werden. Daraus folgt

das Ergebnis:

& (1) efé(%f Jo (2(,0 Ccos (AtQQQ + ¢)) (4.8)

Mit dieser Naherung wird eine rein amplitudenmodulierte spektrale Feldeinhiillende

beschrieben. Eine sinusférmige Phasenmodulation wird demnach bei der Frequenz-
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verdopplung nahezu vollstdndig in eine Amplitudenmodulation iiberfiihrt. Ein quali-

tatives Kriterium fiir den Giiltigkeitsbereich dieser Ndherung ist durch die Beziehung

A At > /—8Inp (4.9)

gegeben, die aus Gl. 4.6 folgt und in der p das Verhéltnis |ay|/|ag| festlegt.

Soll beispielsweise bei einer Fundamentalenbandbreite von 25 nm bei 800 nm Zen-
tralwellenlinge der Beitrag von oy kleiner 1 % desjenigen von g sein, so muss
At > 100 fs gelten.

4.2.1.2 Experimentelle Untersuchung

Um die theoretisch erwarteten Eigenschaften des frequenzkonvertierten Impulses,
wie die Abhéngigkeit des Spektrums von der Modulationsfrequenz At und der Mo-
dulationsamplitude ¢, experimentell untersuchen zu kénnen, wurden der in Abb. 4.1
dargestellte Aufbau und ultrakurze Laserimpulse aus einem Titan-Saphir-Laser mit
einer Bandbreite von etwa 25 nm (FWHM) bei einer Zentralwellenldnge von 810 nm
verwendet. Die Impulse hatten eine Dauer (FWHM) von etwa 50 fs und eine Energie
von 0.8 mJ bei einer Repetitionsrate von 1 kHz.

Zunachst werden die Fundamentalenimpulse mittels einer als Strahlteiler verwen-
deten Glasplatte in einen Hauptimpuls und einen Referenzimpuls aufgeteilt. Der
Hauptimpuls wird in einen hochauflésenden, rein phasenmodulierenden Impulsfor-
mer [101] (Jenoptik SLM-S 640/12, vgl. Abschnitt 1.5) gesandt, wiahrend der Refe-
renzimpuls von der nachfolgenden Impulsdiagnostik benotigt wird. Nach Aufprigen
einer sinusformigen Phasenmodulation mit einer Modulationsfrequenz At bei ei-
ner Modulationsamplitude ¢ wird der Hauptimpuls entweder direkt mittels eines
Kreuzkorrelators zeitlich charakterisiert oder mittels eines BBO-Kristalls frequenz-
verdoppelt (100 oder 500 pm Dicke). Der frequenzverdoppelte Impuls kann dann
mittels eines Spektrometers spektral oder mittels eines weiteren Kreuzkorrelators
zeitlich charakterisiert werden.

Fiir die zeitliche Charakterisierung des phasenmodulierten Fundamentalenimpulses
wird dieser im Kreuzkorrelator in einem 100 pm dicken BBO-Kristall unter Er-
zeugung der zweiten Harmonischen (SHG) mit dem Referenzimpuls gemischt. Das
SHG-Signal in Abhéngigkeit von der zeitlichen Verzégerung der Impulse zueinander
entspricht dem Kreuzkorrelationssignal, welches in guter Naherung dem zeitlichen
Intensitétsverlauf des phasenmodulierten Fundamentalenimpulses entspricht. Ledig-
lich feine zeitliche Details kénnen infolge der unvermeidlichen zeitlichen Faltung mit
dem Referenzimpuls nur etwas verschmiert wiedergegeben werden.

Der Kreuzkorrelator fiir die frequenzverdoppelten Impulse funktioniert in nahezu

gleicher Weise, nur wird hier die dritte Harmonische in einem 300 pm dicken BBO-
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Phasenmodulator mit LC-SLM
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Abb. 4.1: Aufbau zur Untersuchung frequenzverdoppelter phasenmodulierter Impulse:
BD - Lichtabsorber, BS - Strahlteiler, CM - Zylinderspiegel, D - Photodiode, DM - di-
chroitischer Spiegel, DS - Verzogerungsstrecke, FM - Klappspiegel, G - Beugungsgitter,
LC-SLM - rdaumlicher Fliissigkristallmodulator, M - Spiegel, P - Blende, SHG - Erzeu-
gung der zweiten Harmonischen, SM - sphiérischer Spiegel, THG - Erzeugung der dritten
Harmonischen, gepunktete Linien - optionale Strahlwege.

Kristall erzeugt (THG) und als Korrelationssignal verwendet.

Die zur zeitlichen Charakterisierung des Fundamentalen- und des SH-Impulses ge-
wonnenen Kreuzkorrelationen sind in Abb. 4.2 dargestellt. Kurve a) stellt die Kreuz-
korrelation des Referenzimpulses mit dem sinusféormig phasenmodulierten Funda-
mentalenimpuls dar, Kurve b) diejenige mit dem zugehorigen frequenzverdoppelten
Impuls. Um einen direkten Vergleich der beiden Kurven zu erlauben, wurde die Kur-
ve des Fundamentalenimpulses quadriert.

Als Modulationsamplitude wurde ¢ = 1.2 rad gewéhlt, um einen Zustand mit ma-
ximalem Modulationskontrast im SH-Spektrum fiir die nachfolgenden spektralen
Untersuchungen zu realisieren'. Die Modulationsfrequenz betrug At = 1000 fs. Die
relative Phase hat keinen Einfluss auf diese Kurven bzw. den zeitlichen Intensitéts-
verlauf und wurde deshalb auf ¢y = 0 rad gesetzt.

In Ubereinstimmung mit der aufgeprigten spektralen Phasenmodulation zeigt der
resultierende Dreifachimpuls eine zeitliche Separation von exakt 1000 fs. Den Er-
wartungen entsprechend (Gl. 4.4) stimmt der zeitliche Intensitétsverlauf des fre-
quenzverdoppelten Impulses (Kurve b)) mit dem quadrierten Intensititsverlauf des

Fundamentalenimpulses (Kurve a)) sehr gut iiberein.

!Diese Modulationsamplitude entspricht in guter Niherung der ersten Nullstelle von Jo(2¢).
Damit wird erreicht, dass das Argument der BESSEL-Funktion in GI. 4.8 den Bereich von 0 bis zu
dieser Nullstelle abdeckt und damit Werte im Bereich von 1 bis 0 entstehen.
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Téi 1.0 ag Abb. 4.2: Gemessene Intensitéts-
.80 b)—— kreuzkorrelationen des Referenzim-
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*q;.; -g phasenmodulierten Fundamentalen-
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Verzogerungszeit / ps Modulationsfrequenz At = 1 ps.

Die gegeniiber dem Fundamentalenimpuls vergrofierten zeitlichen Breiten der SH-
Teilimpulse konnen auf den fiir die SHG verwendeten 500 pm dicken BBO-Kristall
zuriickgefithrt werden. Im Gegensatz zum 100 pm dicken BBO-Kristall, der das
vollstdndige Fundamentalenspektrum akzeptieren kann, reduziert der 500 pm dicke
Kristall die Bandbreite auf etwa die Hélfte. Trotz der damit etwas reduzierten zeitli-
chen Auflésung wurde dieser Kristall eingesetzt, um eine ausreichende Impulsenergie
fiir eine nachfolgende unproblematische Kreuzkorrelation der zweiten Harmonischen
zu gewahrleisten.

Die Ergebnisse der spektralen Untersuchung der Impulse bei der zweiten Harmo-
nischen sind in den Abb. 4.3 und 4.4 dargestellt. Abb. 4.3 zeigt die Abhangigkeit
der spektralen Form von der Modulationsfrequenz At in Teil a) fiir eine antisym-
metrische Sinus- und in Teil b) fiir eine symmetrische Kosinusphasenmodulation.
Um die Sinus- oder die Kosinusphasenmodulation einzustellen, wurde die absolute
Phase im Exponenten von Gl. 4.1 fiir a) ¢ = 7/2 und fiir b) ¢ = 0 gewihlt. Die
Modulationsfrequenz wurde in einem Bereich von At = 0...1000 fs variiert. Als
Modulationsamplitude wurde wiederum ¢ = 1.2 rad gewéhlt, um einen maximalen

Modulationskontrast zu gewéhrleisten.

420 420

b)

Wellenlidnge / nm
S
S
Wellenlédnge / nm
>~
S

390 390
0 300 600 900 0 300 600 900

At / fs At/ fs

Abb. 4.3: Gemessene SH-Spektren frequenzverdoppelter Fundamentalenimpulse, die a)
eine antisymmetrische Sinus- und b) eine symmetrische Kosinusphasenmodulation tra-
gen, in Abhéngigkeit von der Modulationsfrequenz At = 0...1000 fs bei einer festen
Modulationsamplitude ¢ = 1.2 rad. Die absolute Phase betrégt in a) ¢y = 7/2 und in b)
1 = 0. Ein weifler Bildpunkt entspricht einer normierten spektralen Intensitét von 0 und
ein schwarzer Bildpunkt von 1.
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Abb. 4.4: a) Gemessene SH-Spektren frequenzverdoppelter Fundamentalenimpulse mit
kosinusférmiger (¢ = 0 rad) Phasenmodulation in Abhéngigkeit von der Modulationsam-
plitude ¢ fiir eine Modulationsfrequenz At = 130 fs. Ein weifler Bildpunkt entspricht einer
normierten spektralen Intensitéit von 0 und ein schwarzer Bildpunkt von 1. b) Schnitt
durch das Diagramm a) bei der zentralen Spektralkomponente, d.h. bei 405 nm. Die Krei-

se stellen Messwerte dar, die durchgezogene Linie die Funktion Jo (2¢ cos (22 + 1#))2 .

Es zeigt sich, dass im Fall der Sinusphasenmodulation SH-Spektren mit maximalem
Modulationskontrast vorliegen, die, wie erwartet, bei der zentralen Spektralkompo-
nente, d.h. 405 nm, ein Modulationsmaximum besitzen. Im Fall der Kosinusmodula-
tion liegt das fiir die zentrale Spektralkomponente erwartete Modulationsminimum
nur im Bereich At > 100 fs vor. Dieses Verhalten bestétigt, dass die fiir die vorliegen-
den Impulsparameter (25 nm Bandbreite, 810 nm Zentralwellenlénge) abgeschétzte
Grenze des Giiltigkeitsbereiches der Nédherung Gl. 4.8 mit At ~ 100 fs mit den
tatsdchlichen Bedingungen iibereinstimmt.

Die Abnahme des Modulationskontrastes zu hoheren Modulationsfrequenzen hin ist
hauptséchlich auf die begrenzte Auflosung des verwendeten Spektrometers zuriick-
zufithren, da mit dem Kreuzkorrelator noch bis in den Bereich von At > 10 ps
Impulsziige nachweisbar sind, deren Strukturen der spektralen Modulation entspre-
chen.

Abb. 4.4 a) zeigt die gemessene Abhéingigkeit des SH-Spektrums von der Modulati-
onsamplitude ¢ bei fester Modulationsfrequenz At = 130 fs und Kosinusmodulation
mit 1 = 0 rad. Daraus entnommen ist die Abhéngigkeit der Intensitit der zentralen
Spektralkomponente bei 405 nm von der Modulationsamplitude ¢, die in Abb. 4.4 b)

zusammen mit der theoretisch erwarteten Abhéngigkeit dargestellt ist.

Offensichtlich liegt eine gute Ubereinstimmung zwischen den experimentellen und
theoretischen Werten vor. Es bestétigt sich die Erwartung, dass ein maximaler
Modulationskontrast nur dann erzielt wird, wenn die Modulationsamplitude ¢ so

gewdhlt ist, dass 2¢ einer Nullstelle der BESSEL-Funktion J, entspricht.
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4.2.2 Quadratische Phasenmodulation

Fiir die Frequenzverdopplung eines entsprechend GI. 1.31 quadratisch phasenmodu-
lierten bzw. linear frequenzmodulierten, GAUSS-férmigen Fundamentalenimpulses

gilt im Rahmen der durch Gl. 1.41 beschriebenen Dreiwellenmischung
Esna(t) o< E2(t) oc e 316 it Tyyq =210 (4.10)

Daraus folgt bsug = 2b und @(9) sua = P2)/2.

Diese Art von Phasenmodulation bleibt offensichtlich wihrend des Mischprozesses
bis auf einen Faktor 2 erhalten [142] und die spektrale Intensitéitsverteilung ent-
spricht derjenigen bei der Frequenzverdopplung bandbreitebegrenzter Fundamenta-

lenimpulse.

4.2.3 Kubische Phasenmodulation

Zur Behandlung kubischer Phasenmodulationen bei der Frequenzverdopplung bie-
tet es sich an, diese als einen Spezialfall der sinusférmigen Phasenmodulation zu
betrachten, fiir die im vorigen Abschnitt mit Gl. 4.6 auch eine exakte analytische
Beschreibung hergeleitet wurde. Dies ist moglich, da in der Reihenentwicklung der
sinusformigen Phasenmodulation

psin (At2) = pAtf2 — gpA?)—I:BQ?’ + <,0A5—t'5_(25 ... (4.11)
fiir kleine Argumente At(2 die kubische Phasenmodulation als dominierender Term
auftritt. Der lineare Phasenterm ist von geringer Bedeutung, da er lediglich die Be-
deutung einer Laufzeit hat.
Somit kann eine kubische Phasenmodulation &3y entsprechend Gl. 1.29 ndherungs-
weise durch eine sinusférmige Phasenmodulation mit der Modulationsamplitude
p = —PD) JAt3 beschrieben werden, wenn die Modulationsfrequenzen At die Be-
dingung At 2 < 1 erfiillen.
Die Giiltigkeit dieser Naherung ist anhand Abb. 4.5 ersichtlich, in der die spektrale
Intensitdt und Phase der zweiten Harmonischen eines kubisch phasenmodulierten
Impulses mit denen zweier sinusférmig phasenmodulierter Impulse verglichen wird.
Fiir At/ ~ 10 % liegt eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen der Niherung
(Kurve C) und dem exakten Verlauf (Kurve B) vor, wiahrend fiir At/ ~ 40 %
schon eine deutliche Abweichung der Ndherung erkennbar ist (Kurve D). Zusam-
menfassend kann festgestellt werden, dass kubische Phasenmodulationen bei der
Frequenzverdopplung im Wesentlichen erhalten bleiben, aber eine Verringerung der

spektralen Bandbreite der zweiten Harmonischen bewirken.
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spektrale Intensitéit / Skt.
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Abb. 4.5: Theoretische spektrale Intensitdt und Phase der zweiten Harmonischen eines
bandbreitebegrenzten Impulses (A), eines mit @(3) = 10° fs* kubisch phasenmodulierten
Impulses (B) und sinusférmig phasenmodulierter Impulse mit @(£2) = @sin(A¢ 2) und
@ = —P3)/At? bei At = 10 fs (C) bzw. At = 40 fs (D). Lineare Phasenanteile wurden
subtrahiert. Ausgegangen wird jeweils von GAUSs-formigen Fundamentalenimpulsen mit
25 nm Halbwertsbandbreite und einer Zentralwellenlénge von 800 nm.

4.3 Nichtresonante atomare Zweiphotonen-

anregungen

Die theoretische Beschreibung der Wahrscheinlichkeit P, eines nichtresonanten Zwei-
photoneniibergangs in einem atomaren System entspricht derjenigen fiir die Inten-
sitidt der zentralen Spektralkomponente ({23 = 0) eines mittels Gl. 4.5 beschriebenen
SH-Spektrums [59, 115], d.h.

. 2

Py o |&(0) /é’l (1) & (—82)dy| . (4.12)

o0

Die zentrale Spektralkomponente des SH-Spektrums kann daher als ein Modell des
atomaren Ubergangs betrachtet werden, das beispielsweise dazu geeignet ist, die
Auswirkungen von Phasenmodulationen zu untersuchen.

MESHULACH und SILBERBERG [59] haben eine derartige atomare Zweiphotonenan-
regung mit sinusférmig phasenmodulierten Impulsen theoretisch beschrieben und er-
folgreich zur kohérenten Kontrolle der Zweiphotonenfluoreszenz von Césium-Atomen
in der Dampfphase experimentell eingesetzt. Bei der theoretischen Beschreibung in
Ref. [59] wurde zwar ein rechteckformiges Spektrum des anregenden Impulses vor-
ausgesetzt, doch ergeben sich daraus Ergebnisse, die mit Gl. 4.8 konsistent sind.

In Abb. 4.6 sind zur Veranschaulichung die Energieniveaudarstellungen der Zwei-
photonenfluoreszenzanregung von Césium und eines SHG-Prozesses in einem Ver-
dopplerkristall (hier BBO) gegeniibergestellt.

Zur eigentlichen Kontrolle wurde die Mdéglichkeit ausgenutzt, mittels entsprechend

Gl. 4.1 sinusformig phasenmodulierter Laserimpulse eine konstruktive oder destruk-
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Abb. 4.6: a) Energieniveauschema der 6S;/5-8S; /2-Zweiphotonenfluoreszenzanregung
(TPF) von Césium. Da alle Signale kiirzer als einige ps sind, kann keine Dynamik auf-
grund der Hyperfeinaufspaltung der Niveaus 6S;/, und 8S;/, beobachtet werden [59].
b) Energieniveauschema eines Verdopplerkristalls (BBO) zur Erzeugung einer Spektral-
komponente wgg. Zu ihrer Erzeugung tragen alle Spektralanteile wi,ws bei, fiir die gilt
w1 + wo = wsy, und die im Bereich der spektralen Akzeptanz des Kristalls liegen. Dicke
BBO-Kristalle mit sehr schmalen spektralen Akzeptanzen kénnen daher als Modell der
atomaren Zweiphotonenanregung betrachtet werden.

tive Interferenz bei der Zentralfrequenz eines virtuellen SH-Spektrums bzw. bei der
atomaren Absorptionslinie zu erzeugen. Dies ist moglich, da die die Zweiphotonen-
anregung beschreibende Faltung Gl. 4.12 auf die Symmetrie der Phasenmodulation
des Eingangsspektrums empfindlich reagiert: Ist die Phasenmodulation antisymme-
trisch (¢p = 7/2 bzw. sinusférmige Modulation), so vereinfacht sich Gl. 4.12 unter

Beriicksichtigung von Gl. 4.8 zu

S (4.13)

P, ‘Jo (2@(308 <O+ g))

und es liegt keine Abhéngigkeit des Signals von der Phasenmodulationsamplitude
¢ vor. Wird eine symmetrische Phasenmodulation verwendet (¢» = 0 bzw. kosi-

nusformige Modulation), so resultiert
Py o |Jo (2¢0cos (0)]* = |To (29)|? (4.14)

mit einer deutlichen Abhédngigkeit von der Modulationsamplitude .

Die experimentell ermittelten Abhéngigkeiten sind in Abb. 4.7 a) fiir Césium (Cs)
und b) fiir einen BBO-Kristall dargestellt. Die Kurven in Abb. 4.7 a) fiir Cs geben
die Ergebnisse von MESHULACH und SILBERBERG [59] wieder. Die Kurven in Abb.
4.7 b) fur den BBO-Kristall wurden Abb. 4.4 b) entnommen bzw. fiir die antisym-
metrische Modulation unter gleichen Messbedingungen aufgenommen. Die Kurven
fiir die symmetrische Phasenmodulation entsprechen jeweils sehr gut der theoreti-
schen Voraussage durch Gl. 4.14.

Die systematische Abweichung der Kurve fiir den antisymmetrischen Fall ist fiir

Abb. 4.7 a) hauptséchlich auf eine begrenzte Auflosung und Zentrierungsgenauig-



KONTROLLE NICHTRESONANTER ZWEIPHOTONENPROZESSE 68

TPF
(£2=0) (normiert)

SH

I

0O 1 2 3 4 5 6
Modulation depth (rad)

Abb. 4.7: a) Ergebnis von MESHULACH und SILBERBERG [59] zur Abhéngigkeit des Zwei-
photonenfluoreszenzsignals (TPF) in Césium von der Modulationsamplitude sinusformig
phasenmodulierter Fundamentalenimpulse. b) Zentrale Komponente Isg({2 = 0) des
Spektrums eines in einem BBO-Kristall frequenzverdoppelten, sinusférmig phasenmo-
dulierten Fundamentalenimpulses in Abhéngigkeit von der Modulationsamplitude . Die
Quadrate zeigen in a) und b) die Abhingigkeit fiir eine antisymmetrische Phasenmo-
dulation (¢ = 7/2), die Kreise fiir eine symmetrische (¢ = 0). Die Linien sind nach
Gl. 4.13 fiir den antisymmetrischen Fall (gestrichelt) und nach Gl. 4.14 fiir den symme-
trischen Fall (durchgezogen) berechnet. Die gepunktete Linie in b) erhélt man fiir den
antisymmetrischen Fall bei Annahme einer Spektrometerauflésung von 0.5 nm.

keit der Phasenmodulation beziiglich der Mitte des Anregungsspektrums zuriick-
zuftihren [59]. Fiir den Abfall der entsprechenden Kurve in Abb. 4.7 b) kommt als
wesentlicher Faktor die begrenzte Auflésung des verwendeten Spektrometers in Be-
tracht.

Da analog zur Darstellung Abb. 4.4 a) auch fiir antisymmetrische Modulationen die
Breite von spektralen Intensitédtsmaxima mit wachsender Modulationsamplitude ¢
abnimmt, fithrt dies zu einem Absinken des iiber den Auflosungsbereich des Spek-
trometers integrierten Signals.

Die gepunktete Linie in Abb. 4.7 b) wurde theoretisch fiir das Auflésungsvermogen
des verwendeten Spektrometers von 0.5 nm ermittelt und erklért die gemessene

Kurve in ausreichendem Mafle.

4.4 Schmalbandige Summen- und Differenz-

frequenzmischungen

Bei der im vorigen Abschnitt diskutierten Zweiphotonenanregung handelt es sich
bei genauer Betrachtung um den Spezialfall einer SEFM, bei der die kombinierbaren
Photonen einem Laserspektrum entstammen.

Im weiteren Sinne konnen aber alle Dreiwellenmischungsprozesse, bei denen eines

der drei beteiligten Felder &, & und &; keine Amplitude besitzt, als Zweiphotonen-
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prozess interpretiert werden. Dies betrifft somit auch Summen- und Differenzfre-
quenzprozesse, bei denen der Energieerhaltungssatz fiir die Kreisfrequenzen der be-
teiligten Photonen w3 = wy + wy bzw. wy = w3 — wy lautet.
Die Wahrscheinlichkeiten durch derartige Prozesse induzierter, atomarer Uberginge
kann analog zu GIl. 4.12 aus Gl. 1.36 abgeleitet werden. Man erhélt somit fiir die
Wahrscheinlichkeit eines durch SFM angeregten Ubergangs

2

Parnt o< 1E5(0)2 o / £ ()& (—0)d0 (4.15)

und fiir diejenige als Resultat einer DFM

o0

[e.e]

Die Beziehung Gl. 4.15 hat die Struktur einer spektralen Faltung und GIl. 4.16 die
einer spektralen Korrelation.

Offensichtlich ergeben sich bei derartigen Integrationen dann maximale Signale,
wenn sich die Phasen korrespondierender Spektralanteile kompensieren, wobei die
komplexe Konjugation in Gl. 4.16 zu beriicksichtigen ist.

Damit ergeben sich Bedingungen fiir die Maximierung der Ubergangswahrschein-

lichkeiten fiir

SFM: &, (2) = =P (—S2) Antisymmetrie (4.17)
DFM: & (2) =®5(f2) Identitdt bzgl. Zentralfrequenzen  (4.18)

Die Antisymmetriebedingung wurde im vorangehenden Abschnitt durch Verwen-
dung sinusférmiger Phasenmodulationen erfiillt und damit die Wahrscheinlichkeit
der Zweiphotonenanregung bei Summenfrequenzprozessen maximiert.

Durch Verwendung kosinusformiger, d.h. symmetrischer Phasen konnte das Signal
minimiert werden.

Alternativ zu sinusférmigen Phasenmodulationen kénnen auch Sprungfunktionen
zur Erzeugung antisymmetrischer Phasenverldufe benutzt werden [03]. Es ist zu
beachten, dass bei resonanten Zweiphotonenanregungen abweichende Ergebnisse er-
halten werden [57], wobei die grundsétzliche Herangehensweise aber die gleiche ist.
Anwendung findet die Bedingung Gl. 4.17 auch zur Korrelation der spektralen Pha-
sen ober- und unterhalb der Zentralwellenléinge im Spektrum eines Laserimpulses.
ZHENG et al. [51,113,139] schlagen beispielsweise eine solche Phasenkorrelation in

langen, effizienten SHG-Kristallen mit schmalen spektralen Akzeptanzen zur Im-
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Abb. 4.8: Schema eines Netzwerks mit Codierungsaufteilung (code-division multiple-
access, CDMA) nach ZHENG et al. [51] und Prinzip der ausgenutzten Phasenkorrelation in
einem Zweiphotonendetektor mit schmaler spektraler Akzeptanz. Vorausgesetzt werden
Sétze von Bin#rcodes, die in ihrer polaren Form orthogonal sind. Dieses Konzept ist
besonders fiir den Einsatz langer SHG-Kristalle mit hoher Effizienz geeignet [143].

pulsdecodierung in optischen Netzwerken vor. Dazu wird das Spektrum des Laser-
impulses zunéchst in 2N Kanéle geteilt, die beziiglich der Zentralwellenldnge mit
{—=N,...,—1,1,..., N} durchnummeriert werden.

Wird angenommen, dass das Laserspektrum rechteckférmig ist, so vereinfacht sich

Gl 4.15 zu
N

Psc o< | Y exp(i®y,) exp(i®_m)| (4.19)

m=1
wobel @,, die Phase im Kanal m bezeichnet.

Wie in Abb. 4.8 erldutert, werden nun die Phasen &,, bindr mit den Zustéinden 0
und 7 belegt und die Kanile ober- und unterhalb der Zentralwellenlénge werden zu
Codewortern Cy = {P_1,...,2_y} und Cy = {Py, ..., Py} zusammengefasst. Offen-
sichtlich resultiert ein maximales Signal Psyg, wenn C = C, vorliegt, d.h. wenn die
Phasenmuster beziiglich der Zentralwellenldnge symmetrisch sind. Dies steht nicht
im Widerspruch zu Bedingung Gl. 4.17, da wegen exp(ir) = exp(—in) symmetrische
und antisymmetrische Zustédnde nicht zu unterscheiden sind.

Werden Sétze von Binédrcodierungen verwendet, die in ihrer bipolaren Form, d.h.
unter Verwendung der Zustédnde -1 und +1, orthogonal sind, so wird fiir alle ande-
ren Kombinationen von Codewoértern Cy # Cy das SHG-Signal minimal [51]. Ein
solcher Satz sind beispielsweise 8 HADAMARD-Codes der Lénge 8.

Abb. 4.8 zeigt ebenfalls das Prinzip der damit realisierbaren optischen Netzwerke:
Ein Sender belegt das Codewort C; und ein Empféanger vergleicht dieses dann mit
seiner Kennung C,. Liegt Ubereinstimmung vor, so kann der Empfinger die fiir ihn

bestimmte Information entschliisseln.
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Abb. 4.9: Einzelimpuls-CARS-An-

regung: Ein Molekiil besitzt zwei

Schwingungsniveaus, die um {2 se-

pariert sind. Zwei Photonen w3 und

u wy aus einem anregenden Laserspek-

""" AT trum I (w) bewirken die Bevélkerung

e des oberen Niveaus mittels eines Dif-

ferenzfrequenzprozesses iiber ein vir-

I (w) tuelles Niveau. Unter Verwendung ei-

nes weiteren Photons wj aus dem La-

Wears serspektrum wird die Emission eines

Photons wcars bewirkt, dass kurz-

welliger ist, als alle Bestandteile des

v anregenden Spektrums und welches

y :I:QR das separierbare CARS-Signal dar-
stellt.

im Impulsformer
blockierter kurzwelliger Anteil
des Laserspektrums

Die Bedingung GIl. 4.18 spielt eine wichtige Rolle bei dem kohérent kontrollier-
ten Einzelimpuls-CARS-Verfahren (coherent anti Stokes Raman scattering, CARS)
entsprechend des Vorschlags von DUDOVICH et al. [68]. Das Anregungsschema ist
in Abb. 4.9 dargestellt und kann in zwei Zweiphotonenprozesse zerlegt werden.
Zunéchst erfolgt eine DFM zur Besetzung des oberen Schwingungsniveaus. Die be-
teiligten Photonen? ws und w; stammen hierbei aus einem Laserspektrum und es gilt
der Energieerhaltungssatz 2r = w3 — wq, wobei 2; die Kreisfrequenz der Schwin-
gung des Molekiils ist. Anschliefend erfolgt bei Anregung mit weiteren Photonen
w4 die Emission von Photonen weagrs, die kurzwelliger sind als alle im Laserspek-
trum vorkommenden Spektralanteile (SFM). Diese Photonen stellen das separierbare
CARS-Signal dar, dessen Kontrast durch zusétzliche Formung des Laserspektrums
erhoht werden kann (Abb. 4.9). Seine spektrale Struktur wird durch eine Faltung
des anregenden Laserspektrums mit der Besetzung des oberen Schwingungsniveaus
festgelegt.
Da die an der DFM beteiligten Impulsanteile dem gleichen Laserspektrum entstam-
men, gilt £3(2) = £(2 + 2g) und damit G3(2) = (2 + 2g). Wird dies in die
Bedingung GI. 4.18 eingesetzt, so folgt fiir die Maximierung der Einzelimpuls-CARS-
Anregung die Bedingung

D1 (2) =D1(2+ 2g) . (4.20)

Diese Bedingung wird von periodischen Phasenfunktionen mit einer Periodenlénge
g erfiillt. DUDOVICH et al. [08] zeigten, dass sich durch die Messung des CARS-
Signals in Abhéngigkeit von der Modulationsfrequenz sinusféormiger Phasenmodula-
tionen Aussagen iiber den energetischen Abstand der Schwingungsniveaus der an-

geregten Molekiile gewinnen lassen.

Die Indizierung dieser Photonen wurde gegeniiber [63] so angepasst, dass sie mit derjenigen in
Gl. 4.15 bis 4.18 konsistent ist.



KONTROLLE NICHTRESONANTER ZWEIPHOTONENPROZESSE 72

4.5 Spektrale Fokussierung

BROERS et al. [79] nutzten zur selektiven Zweiphotonenanregung von RYDBERG-
Zustanden in Rubidium ein Konzept, das als ,spektrale Fokussierung® bezeichnet
wird. Da dieses in einem engen Zusammenhang zu den bisher diskutierten Anwen-
dungen phasenmodulierter Impulse zur Kontrolle von Zweiphotonenprozessen steht,

soll nun genauer darauf eingegangen werden.

Wird ein symmetrisches Fundamentalenspektrum mit

E () =& (—2) = ‘5”1 ()] ei?@) (4.21)

vorausgesetzt, so ldsst sich Gl. 4.5 fiir die zentrale Spektralkomponente des SH-

Spektrums folgendermaflen vereinfachen:

. T 2 .
52 (0) X / 51 (Ql>‘ 81245(91)(101 (422)
BROERS et al. [79] stellten fest, dass diese gewichtete Integration iiber einen Phasen-

term der theoretischen Beschreibung der rdumlichen Lichtbeugung entspricht, bei
der der Phasenterm aus den optischen Wegunterschieden verschiedener Lichtantei-
le resultiert. BROERS et al. zeigen in Ref. [79], dass unter Annahme eines recht-

eckférmigen Spektrums der Breite Af2 und einer quadratischen Phasenmodulation?
D () = ?Qf die Gl. 4.22 in die Form

AR/2
£ (0) x / P20, (4.23)

—AR/2

iiberfithrt werden kann. Diese besitzt die mathematische Struktur des komplexen

FRESNEL-Integrals? [37]

7xei§x2dx = / [cos (gﬁ) + isin <g:c2>] dz . (4.24)
0

Auf dieser Analogie aufbauend, nutzen BROERS et al. [79] rdumliche Zonen- und
Phasenplatten in der FOURIER-Ebene eines gefalteten 4f-Aufbaus, um die spek-

trale Intensitdtsverteilung im SH-Spektrum zu beeinflussen. Im Vergleich zu aus-

3 Diese entspricht einer linearen Frequenzmodulation.
4Real- und Imaginérteil des Integrals sind die kartesischen Koordinaten der CORNU-Spirale [7].
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schliellich quadratisch phasenmodulierten Impulsen sind damit spektrale Inten-
sitdtsiiberhohungen auf Kosten anderer Spektralanteile realisierbar.

Diese Moglichkeit wurde von BROERS et al. [79] als ,spektrale Fokussierung® be-
zeichnet. Das dabei zugrunde liegende Prinzip besteht darin, dass die in Gl. 4.22
durch den Phasenterm ¢??(1) verursachten destruktiven Anteile entweder mittels
blockierender Zonenplatten géanzlich unterdriickt oder mittels Phasenplatten in kon-
struktive Anteile umgewandelt werden.

Die Zusammenhénge sollen anhand eines theoretischen Beispiels erlautert werden,
bei welchem aber, ohne Beschrankung der Allgemeinheit, von einem GAUSS-formi-
gen Fundamentalenspektrum anstatt eines rechteckférmigen ausgegangen wird:
Ein Fundamentalenimpuls von 20 nm Bandbreite (FWHM) bei 800 nm Zentralwel-
lenldnge wird mit @) =-3000 fs? quadratisch phasenmoduliert. Das Spektrum und
der zugehorige Phasenverlauf sind in Abb. 4.10 dargestellt. Um sdmtliche destruk-
tive Phasenanteile bei der Erzeugung der zentralen Spektralkomponente der SH zu
eliminieren, konnte als triviale Losung eine Phasenplatte verwendet werden, die ge-
nau den inversen Phasenverlauf A® (£2;) = —& (§2;) des Fundamentalenimpulses
wiedergibt. Dies wiirde aber lediglich einer einfachen Kompression des Impulses bis
zur Bandbreitebegrenzung entsprechen.

i26(%) aber mw-periodisch ist, ist eine Maximierung der

Da der relevante Phasenterm e
zentralen SH-Spektralkomponente mittels der ebenfalls in Abb. 4.10 dargestellten

Phasenplatte mit
1

AP () = ~5 (29 (§21) modulo 27) (4.25)
moglich.
In scheinbarem Gegensatz zur Bedingung Gl. 4.17 wird ein symmetrischer Phasen-
verlauf zur Maximierung der zentralen Spektralkomponente eingesetzt.
Bei Betrachtung von Abb. 4.10 ist aber ersichtlich, dass die durch die gestrichelte
Kurve dargestellte effektive Phasenmodulation, die der Summe aus durchgezoge-
ner und gepunkteter Kurve entspricht, wiederum ein binérer Phasenverlauf mit den
moglichen Werten 7 und 27 ist.
Wie bereits im Abschnitt 4.4 erldutert, ist ein solcher Verlauf aber einem antisym-
metrischen Verlauf gleichwertig.
Alternativ kénnen, wenn auch mit geringerer Effizienz, destruktive Anteile mit ei-
ner Zonenplatte unterdriickt werden, deren Transmissionsfunktion in Abb. 4.11 dar-
gestellt ist. Liegt e2?(1)
(3m < 20 (1) < 7 und 37 < 26 (1) < 27), so heben sich konstruktive und de-

struktive Wirkungen von Real- und Imaginérteil in Bezug auf die Erzeugung der

im 2. oder 4. Quadranten der komplexen Zahlenebene

zentralen SH-Komponente jeweils auf.

Wesentlich ist demnach die Unterdriickung der Spektralkomponenten mit Phasen im
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Bereich m < 29 () < %7?, die komplexe Beitrdge im 3. Quadranten erzeugen. Im
vorliegenden Fall wurden die unterdriickenden FRESNEL-Zonen im Phasenbereich
im <20 (£2)) < 37 angelegt.

Die Wirkung dieser Modulationen ist in Abb. 4.12 dargestellt. Wie zu erwarten
war, ist es mit beiden Modulationsvarianten moglich, die Intensitdt der zentralen
Spektralkomponente bei der SHG phasenmodulierter Impulse anzuheben. Mittels
der Phasenplatte gelingt prinzipiell bei der Erzeugung der zentralen SH-Spektral-
komponente eine vollstindige Umwandlung destruktiver in konstruktive Anteile,
woraus fiir diese Spektralkomponente die gleiche Intensitét resultiert, wie bei der

Verwendung bandbreitebegrenzter Fundamentalenimpulse.

Abb. 4.10: Fundamentalenspek-
trum (grau gefiillt) eines um
800 nm zentrierten Impulses mit
20 nm Bandbreite (FWHM). Die
durchgezogene Kurve zeigt eine auf
den Bereich von [0, 27] projizierte,
quadratische Phasenmodulation
mit Py = —3000 fs?2. Die ge-
punktete Kurve zeigt eine mit
Gl. 4.25 berechnete Phasenplatte,
die zur spektralen Fokussierung auf
die zentrale Spektralkomponente
o om0 o sl s sk bei einer SHG geeignet ist. Die
gestrichelte, graue Kurve zeigt die
effektiv.  wirksame Phasenmodu-
lation, die eine diskrete Struktur

aufweist.

Phase / &

normierte spektrale Intensitat

Wellenlénge / nm

Abb. 4.11: Transmissionsverlauf
einer Zonenplatte (grau, gestri-
chelt), die das Spektrum des
zuvor in Abb. 4.10 definierten
Fundamentalenimpulses derart
amplitudenmoduliert (graues
Spektrum), dass damit ebenfalls
eine spektrale Fokussierung auf die
zentrale  SH-Spektralkomponente
erzielt wird.

=
o
1

<
[

normierte spektrale Intensitét,
Transmission

T T T T T
770 780 790 800 810 820 830

Wellenlénge / nm

Der Begriff der ,,spektralen Fokussierung® suggeriert die Moglichkeit, spektrale In-
tensitdaten bestimmter Spektralkomponenten auf Kosten anderer erhéhen zu kénnen.
Wichtig ist die Erkenntnis, dass das Verfahren aber ausschlieSlich die Auswirkun-
gen einer bereits vorhandenen Phasenmodulation teilweise kompensiert. Es konnen
in keinem Fall spektrale Intensitidten erzielt werden, die iiber diejenigen hinausge-
hen, die bei der Verwendung bandbreitebegrenzter Fundamentalenimpulse erzielt

werden.
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Abb. 4.12: Mittels Gl. 4.5 berech-
nete SH-Spektren fiir eine spektrale
Fokussierung mittels Phasenplatte
(gepunktete schwarze Kurve), und
Zonenplatte  (gestrichelte — graue
Kurve), sowie zum Vergleich fiir den
rein quadratisch phasenmodulierten
Fundamentalenimpuls (durchge-
zogene schwarze Kurve) und fir
. . . den bandbreitebegrenzten Funda-
390 395 400 405 410 mentalenimpulses  (durchgezogene
Wellenldnge / nm hellgraue Kurve).

normierte spektrale Intensitéat

Wie bei den bereits diskutierten Ansétzen zur Kontrolle von Zweiphotonenprozessen
durch phasenmodulierte Impulse erlaubt dieses Verfahren jedoch eine Strukturierung
eines realen oder virtuellen Zweiphotonenspektrums, die eine selektive Anregung

ermoglicht [79].

4.6 Nichtresonante molekulare Zweiphotonen-

anregungen

Anstatt nur die Zentralfrequenz eines virtuellen SH-Spektrums phasenmodulierter
Laserimpulse hinsichtlich ihrer Anwendbarkeit fiir die Kontrolle atomarer Zwei-
photoneniibergénge zu interpretieren, kann auch die Formung des gesamten virtuel-
len SH-Spektrums als Mittel der Kontrolle breitbandiger Zweiphotonenabsorptionen
in Betracht gezogen werden.

Dies ist insbesondere fiir eine spektrale Selektion von Zweiphotonenfarbstoffen in
der nichtlinearen Mikroskopie von Bedeutung. Diese Selektion ist ansonsten mittels
spektraler Filterung der Fundamentalenimpulse sehr ungiinstig zu realisieren, da
durch den folgenden nichtlinearen Mischungsprozess eine Faltung und Verschmie-
rung der Filtercharakteristik erfolgen wiirde.

Wie in den vorigen Abschnitten gezeigt wurde, kénnen im Gegensatz dazu Phasen-
modulationen der Fundamentalenimpulse hohe kontrastreiche Amplitudenmodula-
tionen im Anregungsspektrum bewirken.

Kiirzlich demonstrierten WALOWICZ et al. [65,00] experimentell die Kontrolle der
Zweiphotonenfluoreszenz (two-photon fluorescence, TPF) verschiedener Farbstof-
fe mittels sinusformig phasenmodulierter Laserimpulse. Einige Ergebnisse sind in
Abb. 4.13 zusammengefasst.

Bedient man sich des Bildes eines virtuellen SH-Spektrums, das entsprechend Abb. 4.3
interferometrisch strukturiert ist, so besteht das dabei genutzte Kontrollprinzip in

einer einfachen Verschiebung des einzelnen konstruktiven Interferenzmaximums bei
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Abb. 4.13: Von WALOWICZ et al. [65] demonstrierte Kontrolle der laserinduzierten Zwei-

photonenfluoreszenz von Coumarin 460 (Punkte) und Coumarin 535 (Kreise): In (a) sind
die Anregungsspektren der Farbstoffe zusammen mit dem SH-Spektrum der bandbreite-
begrenzten Laserimpulse dargestellt. Die experimentell (b) und theoretisch (c) erhaltenen
Abhéngigkeiten der TPF-Signale vom Parameter § der sinusférmigen Phasenmodulation
accos(yf2 — §) zeigen eine Verschiebung der Kurven fiir die beiden Farbstoffe, die aus der
unterschiedliche Uberlappung des virtuellen SH-Spektrums mit den Anregungsspektren
resultiert. Die Modulationsfrequenz ist so niedrig (v = 20 fs [146]), dass nur etwa eine
Ostzillation der Phasenfunktion unter dem Laserspektrum vorliegt. Die optimale Modula-
tionsamplitude von a = 1.57 wurde experimentell ermittelt.

sehr niedrigen Modulationsfrequenzen (nur 1 Periode unter dem Laserspektrum [65])
in Bezug auf die unterschiedlichen Maxima der Anregungsspektren der verschiedenen
Farbstoffe. Dies wird durch Variation des Parameters® 1 erreicht, der den Ubergang
von einer kosinus- zu sinusférmigen Phasenmodulation festlegt.

Als optimale Modulationsamplitude fiir einen maximalen Kontrast haben WALOWICZ
et al. [05] experimentell den Wert von 1.5 ~ 4.7 rad ermittelt. Im Fall der ato-

maren Zweiphotonenanregung betrug die optimale Modulationsamplitude 1.2 rad
(vgl. Abb. 4.7). Offensichtlich reicht die bislang fiir atomare Systeme durchgefiihrte
Modellierung [59] nicht mehr fiir ein volles Versténdnis der Verhéltnisse bei breit-

bandigen Zweiphotonenanregungen aus [140].

Im Gegensatz dazu erlaubt das in Abschnitt 4.2 hergeleitete Modell eine sehr gute

Beschreibung der Zusammenhénge. Man erkennt dabei, dass im Falle von sinusférmi-

gen Phasenmodulationen mit einer geringen Anzahl N von Perioden unter dem

Laserspektrum ein Ubergang zu kubischen Phasenmodulationen erfolgt, der exakt

durch Gl. 4.6 beschrieben wird.

Wie in Abschnitt 4.2.3 diskutiert, fiihrt eine Vergroflerung der kubischen Phasenmo-

dulation zu einer Verringerung der Breite eines SH-Spektrums. Entsprechend zeigt

Abb. 4.14, dass theoretisch fiir kleine N eine Steigerung der Modulationsamplitu-

de ¢ zu einer Erhohung des Kontrastes zwischen konstruktiver und destruktiver

Interferenz bei der Zweiphotonenanregung mit sinusférmig phasenmodulierten Im-

pulsen fithrt. Da ein realer Impulsformer mit endlicher spektraler Auflésung aber

5Nach Gl. 4.1 entsprechen die Parameter v, At und ¢ in dieser Arbeit den Parametern §,y und
a in Ref. [65].



KONTROLLE NICHTRESONANTER ZWEIPHOTONENPROZESSE 77

Abb. 4.14: Mittels Gl. 4.6 berechnete Abhéngigkeit der spektralen Intensitdt bei einer
destruktiven Interferenz von der Modulationsamplitude ¢ bei der Zweiphotonenanregung
mit sinusférmig phasenmodulierten Laserimpulsen. Dargestellt sind Kurven fiir unter-
schiedliche Anzahlen von Perioden der Phasenmodulation unter dem Laserspektrum. Die
Anzahl der Perioden ergibt sich aus der Halbwertsbreite des Laserspektrums Awpy und
der Modulationsfrequenz At zu N = AtAwpy/v21In2. Der maximal erzielbare Kontrast
zwischen konstruktiver und destruktiver Interferenz ist Iiax/Imin und nimmt fiir niedrige
Periodenzahlen N monoton mit der Modulationsamplitude zu (vgl. Abb. 4.7).

nicht beliebig grofie kubische Phasenmodulationen bzw. Modulationsamplituden re-
produzieren kann, muss sich fiir diese, wie von WALOWICZ et al. [65] experimentell

beobachtet, ein Optimum ergeben.

Hiermit wurde gezeigt, dass die Untersuchung der Frequenzverdopplung ultrakurzer
Laserimpulse nicht nur brauchbare Modelle fiir atomare Zweiphotonenanregungen
liefert (vgl. Abschnitt 4.3), sondern ebenso fiir die Zweiphotonenanregung breitban-
dig absorbierender molekularer Systeme.

Dementsprechend kénnten auch kompliziertere Konzepte zur selektiven Anregung
von Zwei- und Mehrphotonenfarbstoffen durch entsprechende Dreiwellenmischpro-
zesse in nichtlinearen Kristallen simuliert und nachvollzogen werden. Dazu konnten
u.a. die Kristallparameter, wie die Phasenanpassungswellenldnge und spektrale Ak-

zeptanzbreite, an die Charakteristika der Farbstoffe angepasst werden.



Kapitel 5

Reflektiver hochauflosender

Impulsformer

5.1 Einfiihrung

Wie bereits in der Einleitung zu dieser Arbeit festgestellt wurde, sind geformte Im-
pulse im Infrarot (IR) und speziell im Ultraviolett (UV) von grofiem Interesse, da
sie sich besonders gut fiir die kohérente Kontrolle molekularer Dynamik eignen.
Andererseits erlauben konventionelle Impulsformer bislang keine hochauflésende Im-
pulsformung in diesen Spektralbereichen (vgl. Abschnitt 1.5).

Zur Aufhebung dieser Beschrinkung wurde bisher versucht, konventionell geform-
te Impulse durch Frequenzkonversion in andere Spektralbereiche zu konvertieren
[75,78,77].

Wie im vorigen Kapitel dargestellt wurde, sind dabei aber recht komplexe Wechsel-
wirkungen zwischen Phasen- und Amplitudenmodulationen zu beriicksichtigen, wes-
halb die Realisierung einer direkten, hochauflésenden Impulsformung in den bisher
nicht zugénglichen Spektralbereichen von Vorteil wire.

Im folgenden Kapitel wird deshalb eine Moglichkeit zur direkten, hochauflosenden
Phasenmodulation ultrakurzer Laserimpulse im UV vorgeschlagen und experimen-
tell demonstriert [117].

Basierend auf dieser Losung wird anschlieflend ein Konzept fiir einen hochauflosen-
den kombinierten Amplituden- und Phasenmodulator entwickelt, der geeignet ist,
den gesamten Spektralbereich vom tiefen Ultraviolett (DUV) bis zum nahen Infrarot
(NIR) abzudecken.

78
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5.2 Hochauflésender Phasenmodulator

5.2.1 Prinzip

Fiir die direkte FOURIER-Filterung im Spektralbereich vom DUV bis zum NIR bie-
tet sich der Einsatz eines auf einem mikroelektromechanischen System (MEMS)
basierenden Mikrospiegelmodulators als raumlicher Lichtmodulator (SLM) an.

Abb. 5.1 zeigt einen geeigneten Aufbau zum Einsatz eines solchen MEMS-SLM.
Dieser gefaltete 4f-Aufbau ist vom Einsatz deformierbarer Membranspiegel bekannt.
Der Einfachheit halber ist in Abb. 5.1 als abbildendes optisches Element eine Linse
dargestellt, die aber bei Bedarf auch durch ein geeignetes reflektives Element, wie

einen off-axis-Paraboloiden, ersetzt werden kann.

MEMS-SLM

S
rd

N\

NG
S

Abb. 5.1: Schematische Darstellung eines phasenmodulierenden Laserimpulsformers auf
Basis miniaturisierter reflektiver rdumlicher Lichtmodulatoren: G - Beugungsgitter, L -
Linse, f - Linsenbrennweite, MEMS-SLM - mikroelektromechanischer reflektiver raumli-
cher Lichtmodulator

Das verwendete MEMS-SLM ist ein Demonstrationsgerét, dass zur Zeit am Fraun-
hofer-Institut fiir Photonische Mikrosysteme (IPMS) in Dresden fiir Applikatio-
nen mit adaptiver Phasenfrontkorrektur entwickelt wird [148, 149]. Ahnliche Syste-
me sind bislang ausschliellich zur rdumlichen Phasenfrontkorrektur eingesetzt wor-
den [150,151].

Das MEMS-SLM besteht aus unabhéngig ansprechbaren Senkspiegelelementen, die
durch Oberflachenstrukturierung wahrend eines voll CMOS-kompatiblen Fertigungs-
prozesses! direkt auf einer darunter liegenden, integrierten Steuerschaltung erzeugt
werden (Abb. 5.3). Dies hat den groien Vorteil, dass bei ihrer Herstellung auf vorhan-
dene Technologien der Mikroelektronik zuriickgegriffen werden kann, die prinzipiell
eine kostengiinstige Produktion in groflen Stiickzahlen erlaubt.

Die Spiegel und die Stiitzpfosten in Abb. 5.2 bestehen aus einer Aluminiumlegie-
rung, die eine hohe Reflektivitdt vom DUV bis ins IR gewihrleistet. Wie Abb. 5.3
zeigt, betriagt diese im Bereich von 200 bis 800 nm zwischen 85 % und 92 %.

LCMOS - complementary metal-ozide semiconductor



REFLEKTIVER HOCHAUFLOSENDER IMPULSFORMER 80

Senkelement Abb. 5.2: Das am Fraunhofer-
B Stiitzpfosten Institut fiir Photonische Mikro-
o o e / ) systeme entwickelte MEMS-SLM:
= f Schematische Draufsicht und
2, » y . . . .
T N o sl R e Mg g
| — g Steuerelektrode ’

elektronenmikroskopische Aufnahme
der in einem zweidimensionalen
Feld angeordneten Spiegelelemente
T und ein Bild des gesamten raum-
lichen Lichtmodulators. Jedes der
240 x 200 Senkelemente hat eine
GroBe von 40 x 40 pm? und kann um
maximal 450 nm vertikal ausgelenkt
werden [152].

Die Aktivierung eines Mikrospiegels geschieht durch Anlegen einer Signalspannung
zwischen dem Senkelement und der Steuerelektrode, welche durch elektrostatische
Krifte eine Auslenkung des Spiegels in den Luftspalt verursacht (vgl. Abb. 5.2).
Wegen des dadurch vergroflerten optischen Weges erfiahrt das einfallende Licht eine

zur Auslenkung D proportionale Phasenverzégerung

AP = 4%2 . (5.1)
A

In der vorliegenden Ausfithrung haben die Spiegelelemente eine Grofie von 40 x
40 pm? und die maximale Auslenkung eines Spiegelelementes betrigt etwa 450 nm,
weshalb Phasenmodulationen von 0 bis 7 fiir Wellenléngen kleiner als 900 nm reali-
siert werden konnen. Bei Vergroflerung der Spiegelelemente sind prinzipiell auch
grofere Auslenkungen moglich.
Die kurzwellige Grenze des spektralen Arbeitsbereichs bei etwa 200 nm resultiert
aus der abfallenden Reflektivitdt der Aluminiumlegierung und aus einer begrenzten
Oberflachenplanaritdt mit einer mittleren quadratischen Abweichung der Grofien-
ordnung von 10 nm [152].
Im Gegensatz zu LC-SLM ist die Phasenmodulation durch einen Mikrospiegel-
modulator unabhéngig vom Polarisationszustand des Lichtes bei senkrechtem Ein-
fall.
Obwohl die mechanische Schaltzeit eines Spiegelelementes nur etwa 10 ps betrégt,
wird fiir einen vollstdndigen Programmiervorgang der CMOS-Adressierungsmatrix
etwa 1 ms benotigt, was einer Bildwiederholrate von 1 kHz entspricht [148,149].
Die derzeit verfiigbare 8-Bit-Ansteuerungsauflosung, die einer Auslenkungsauflésung
von 12 nm entspricht, und die effektive Programmierrate von 100 Hz sind durch das
Ansteuergeriat des MEMS-SLM festgelegt. Dieses wird aber in naher Zukunft 10 Bit
Auflosung und Programmierraten im kHz-Bereich unterstiitzen [152].

Wegen der zweidimensionalen Anordnung der Mikrospiegel sind diese Modulato-
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ren sowohl fiir die derzeit {ibliche eindimensionale, als auch fiir die an Bedeutung

gewinnende zweidimensionale Impulsformung geeignet [72].

100%

95% A
§ 90% - Abb. 5.3: Reflektivitdt der un-
B . . -
£ f/\/\/__’\ strukturierten Aluminiumlegierung,
o 85%- aus denen die Senkspiegelelemente
= des MEMS-SLM bestehen. Quelle:

80% - Ref. [152].

75%

200 300 400 500 600 700 800
Wellenlidnge / nm

5.2.2 Demonstration der Impulsformung im Ultraviolett

Um die Anwendbarkeit der Modulatoren unter typischen Bedingungen zu testen,
wurde ein Demonstrationsmuster des in Abb. 5.2 dargestellten Modulators mit 240
x 200 Elementen zur eindimensionalen Formung ultrakurzer Laserimpulse bei 404 nm
verwendet. Dies schliefft die Erzeugung von THz-Impulsfolgen und die Vorkompen-
sation der Gruppengeschwindigkeitsdispersion eines Glasblocks ein.

Wegen des eindimensionalen Charakters dieser Aufgabenstellungen werden alle Ele-
mente in einer Spalte des Modulators in gleicher Weise angesteuert.

Abb. 5.4 zeigt den fiir die Demonstration verwendeten Aufbau: Ein Titan-Saphir-
Laser mit Verstérker liefert Impulse mit einer Zentralwellenldnge von 808 nm, 27 nm
Halbwertsbandbreite, etwa 50 fs Halbwertsdauer und einer Energie von 800 uJ bei
einer Repetitionsrate von 50 Hz (vgl. Abschnitt 1.1).

Die Laserimpulse werden mittels eines Strahlteilers in zwei Anteile aufgeteilt, wovon
einer (= 40 %) frequenzverdoppelt wird und der andere (~ 60 %) als Referenzimpuls
eine Verzogerungsstrecke durchlauft.

Die erzeugte zweite Harmonische hat eine Impulsenergie von etwa 2 pJ, eine Halb-
wertsbandbreite von 7 nm und einen Strahldurchmesser von etwa 5 mm. Sie wird
zunachst an einem dichroitischen Laserspiegel reflektiert, um die restliche Funda-
mentalenstrahlung zu unterdriicken, und auf ein aluminiumbeschichtetes Beugungs-
gitter mit einer Liniendichte von 2400 Linien pro mm gesandt, woraus eine Winkel-
dispersion ihrer Spektralkomponenten resultiert.

Das UV-Spektrum wird anschliefend mittels einer zylindrischen Quarzlinse von
57 mm Brennweite auf das MEMS-SLM fokussiert. Da der Abstand zwischen Gitter
und Linse gleich dem zwischen Linse und SLM ist, bilden diese drei optischen Ele-
mente einen gefalteten 4f-Nulldispersionskompressor mit einem Phasenmodulator in

der FOURIER-Ebene [10].
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Verzogerungsstrecke,
Impulsformer
Titan-Saphirlaser| = e
mit Verstirker : G
/
Trlgger- CL
signal :
f
Kreuzkorrelations-
signal b MEMS-SLM:
=

Abb. 5.4: Experimenteller Aufbau: BS - Strahlteiler, CL - zylindrische Quarzlinse
(f =57 mm), DC - dichroitischer Spiegel, D - Siliziumkarbidphotodiode, G - Beugungs-
gitter (Aluminium, 2400 Linien/mm), L - Quarzlinse, MEMS-SLM - mikroelektrome-
chanischer rdumlicher Lichtmodulator, P - Quarzprisma, SHG - Erzeugung der zweiten
Harmonischen in einem BBO-Kristall, THG - Erzeugung der dritten Harmonischen in
einem BBO-Kristall. Die Kristalldicken betragen jeweils 100 pm.

Die Phasenmodulation wird durch das Auslenkungsmuster des MEMS-SLM be-
stimmt, dass bei der Repetitionsrate von 50 Hz fiir jeden einzelnen auftreffenden
Laserimpuls neu programmiert werden kann.

Da zum Zeitpunkt dieser ersten Demonstration nur Beugungsgitter und Zylinderlin-
sen verfiigbar waren, mit der die optimale Kombination von Liniendichte und Brenn-
weite nicht realisiert werden konnte, nutzt das UV-Spektrum nur etwa ein Drittel
des MEMS-SLM aus. Eine volle Ausnutzung und damit optimale Leistungsféahigkeit
kann durch eine bessere Anpassung der Gitterdispersion oder der Brennweite der
Zylinderlinse aber leicht erreicht werden.

Nach der Reflexion und Phasenmodulation durch das MEMS-SLM durchlaufen die
UV-Impulse die Komponenten des Impulsformers in umgekehrter Reihenfolge, wo-
bei eine leichte Verkippung des SLM senkrecht zur Spektralebene eine Trennung des
auslaufenden Strahls vom einlaufenden am Ausgang des Impulsformers erlaubt.
Das MEMS-SLM hat eine sehr hohe Ubertragungseffizienz von 85 % fiir die zwei-
te Harmonische. Die Abweichung dieses Wertes von der Reflektivitdt des Spiegel-
materials (= 90 % bei 404 nm, vgl. Abb. 5.3) ist hauptséichlich auf die rdumliche

Lichtbeugung zuriickzufiihren, die aus der permanenten Gitterstruktur aufgrund der
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unvermeidbaren Zwischenriume zwischen den einzelnen Spiegelelementen resultiert?
(vgl. Abb. 5.2).

Mittels eines zweiten dichroitischen Strahlteilers werden nun die geformten UV-
Impulse kollinear mit den verzogerten Referenzimpulsen in einem 100 pm dicken
BBO-Kristall zur Erzeugung der dritten Harmonischen (THG) iiberlagert. Diese
stellt ein Kreuzkorrelationssignal dar und ist somit zur zeitlichen Charakterisie-
rung der UV-Impulse geeignet. Die dritte Harmonische wird zunéchst mittels eines
Quarzprismas von der Fundamentalen und der zweiten Harmonischen getrennt und
anschlieBend mit einer Siliziumkarbidphotodiode detektiert.

In einem ersten Funktionstest des Impulsformers wurde das Spektrum der zweiten
Harmonischen vor und nach dem UV-Impulsformer verglichen. Dabei konnten keine
spektralen Verdnderungen beobachtet werden, unabhéngig davon, ob der Modula-
tor ein Muster darstellte oder nicht. Als zweiter Schritt wurde die zeitliche Struktur
des UV-Impulses nach Durchgang durch den Impulsformer charakterisiert, indem
die Kreuzkorrelationsfunktion mit dem verzoégerten Referenzimpuls aufgenommen
wurde.

Abb. 5.5 a) zeigt die Kreuzkorrelation fiir den abgeschalteten Modulator. Die Halb-
wertsbreite von etwa 80 fs zeigt im Vergleich zur Fundamentalenimpulsdauer von
etwa 50 fs, dass die Restdispersion des zur Demonstration realisierten Impulsformers
fiir die meisten Anwendungen ausreichend klein ist. Bei 41940 fs treten Replika des
Impulses auf, die aus der oben erwidhnten permanenten Gitterstruktur resultieren
und die auch von Fliissigkristallmodulatoren her bekannt sind. Die Positionen dieser
Impulsreplika markieren die Rinder des sinc?-formigen, effektiven Zeitfensters, das
fiir den Impulsformer in der dargestellten Ausfithrung zugénglich ist [I 10]. Durch
eine optimierte Ausnutzung des Modulators ist eine Verdreifachung der Ausdehnung
des zugénglichen Zeitfensters moglich.

Als erste typische Anwendung eines Impulsformers wurden nun mittels sinusférmi-
ger Phasenmodulationen verschiedene THz-Impulsziige erzeugt. Solche Impulsziige
sind beispielsweise fiir die optische Anregung von THz-Strahlung von Bedeutung
153, 127).

Abb. 5.5 b)-d) zeigt, dass die experimentell erzielten zeitlichen Impulsabsténde sehr
gut mit den theoretisch erwarteten Werten fiir die jeweilige sinusférmige Phasenmo-
dulation iibereinstimmen. Zusétzlich ist in Abb. 5.5 zu erkennen, dass sich die Form
und scheinbare Position der Impulsreplika mit der Modulationsfrequenz dndert. Dies
kann dadurch erkldrt werden, dass die Replika ebenfalls Impulsziige mit sich &ndern-
den zeitlichen Separationen darstellen. Deshalb werden auch Teile dieser Replika in

das schon erwihnte sinc’-formige Zeitfenster [110] hinein verschoben und nehmen

2Dies betrifft hauptsiichlich die senkrecht zur Spektralebene gebeugten Anteile, die durch die
Zylinderlinse nicht kollimiert werden.



REFLEKTIVER HOCHAUFLOSENDER IMPULSFORMER 84

a)

ohne
Phasenmodulation
b)

8.4 THz K

normierte Kreuzkorrelationsignale

7/ ps

Abb. 5.5: Gemessene Kreuzkorrelationsfunktionen der UV-Impulse a) fiir die Fall ei-
nes abgeschalteten Modulators und b-d) fiir die Fille, dass der Modulator sinusférmi-
ge Phasenmodulationen mit einer Amplitude von 7/2 und Periodenlingen von 16, 8,
oder 4 Pixeln bereitstellt. Die dadurch erzeugten THz-Impulsziige haben theoretische
Impulsfolgefrequenzen von b) (119 fs)~! = 8.4 THz, c) (238 fs)"! = 4.2 THz und d)
(476 fs)~! = 2.1 THz.

dabei in ihrer Amplitude zu.

Eine zweite typische Anwendung phasenmodulierender Impulsformer ist die Kom-
pensation der Dispersion optischer Medien, wie beispielsweise der Fenster eines
Vakuumaufbaus. Als ein realistisches Beispiel wurde deshalb die GVD eines Glas-
blocks kompensiert (vgl. Abschnitt 1.3). Abb. 5.6 zeigt dazu die Halbwertsbrei-
te der Kreuzkorrelationsfunktion der UV-Impulse mit dem Referenzimpuls nach
Durchgang durch 17 mm BK-7-Glas in Abhéngigkeit von der vom Impulsformer
vorkompensierten quadratischen Phasenmodulation. Im Rahmen dieses Demonstra-
tionsexperimentes wurde angenommen, dass die rdumliche Verteilung der Spektral-
komponenten in der FOURIER-Ebene linear ist. Hier liefert diese Ndherung aber gute
Ergebnisse.

Es wird eine Kompression bis auf 78 fs Kreuzkorrelationsbreite erzielt, wobei die da-
zu notige quadratische Phasenmodulation sehr gut mit dem theoretisch erwarteten
Wert von @(3) = —2043 fs? iibereinstimmt.

Abb. 5.7 zeigt fiir eine Phasenmodulation dieser Groflenordnung das Auslenkungs-

muster im ausgenutzten mittleren Teil des Modulators. Wegen der diskreten Struk-
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Abb. 5.6: Vorkompensation der GVD

von 17 mm BK-7-Glas bei 404 nm:

400 ‘ ‘ Abhéngigkeit der Halbwertsbreite 7k der
! ! Kreuzkorrelationsfunktion von der qua-

2 2 dratischen Phasenmodulation ®(5y. In der

& 200 é é gegenwirtigen Ausfithrung unterstiitzt

~ S E der Impulsformer die Darstellung quadra-

e § é tischer Phasen mit ausreichender Qualitét
< <

in einem Bereich von @) = £3000 fs?.
Dariiber hinaus treten Abtastverluste auf,
‘ da sich die Phasenanstiege dem Grenz-

0 ) 2000 4000 wert von 7 /Pixel ndhern. Durch die Wahl
o /fs geeigneter optischer Komponenten lésst
sich der unterstiitzte Bereich auf etwa
P (9) = +£10000 fs? steigern.

Abb. 5.7: Programmiertes Auslenkungs-
muster im ausgenutzten Teil des Modu-
lators, dass einer quadratischen Phasen-
modulation von @) ~ —2000 fs? bei
8-Bit Auflésung entspricht. Deutlich er-
kennbar sind die Phasenspriinge, die zur
Darstellung groflier Phasenanstiege ausge-
nutzt werden.

Auslenkung / nm
= o
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—
w
o

100 120 140
Nummer des Mikrospiegels

tur der Phasenmodulation kénnen dabei 27-Phasenspriinge ausgenutzt werden, die
die im Vergleich zu deformierbaren Membranspiegeln geringen Maximalauslenkun-
gen der Mikrospiegel kompensieren miissen. Derartige deformierbare Membranspie-
gel erlauben Auslenkungen von beispielsweise 9 pm [151], weshalb sie fiir reine
Kompressionsaufgaben [20, 100] meist besser geeignet sind als Mikrospiegelmodula-
toren . Andererseits erlauben sie aber nicht die Erzeugung komplexer Impulsformen,
wie sie beispielsweise in Abb. 5.5 gezeigt werden. Komplexe Impulsformen und die
Moglichkeit von Phasenspriingen haben sich aber u.a. als Schliissel zur kohérenten
Kontrolle von Quantensystemen erwiesen [19,57], weshalb sich der auf Mikrospie-

geln basierende Impulsformer besonders fiir derartige Anwendungen eignet.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass das hier verwendete MEMS-SLM
fiir eine Impulsformung im Spektralbereich von 900 nm bis 200 nm geeignet ist, eine
hohe Effizienz aufweist, prinzipiell eine hohe Musterwechselrate im kHz-Bereich un-
terstiitzt und weitgehend unempfindlich beziiglich des Polarisationszustandes des zu
modulierenden Lichtes ist. Die Modulatorauflosung von 240 x 200 Spiegelelementen
ist mit denjenigen kommerziell erhéltlicher, hochauflésender Fliissigkristallmodula-

toren vergleichbar [72, 110, 101].
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5.3 Konzept eines reflektiven Amplituden- und

Phasenmodulators

Werden nun zwei Abb. 5.1 entsprechende Aufbauten mit Hilfe eines Strahlteilers
kombiniert, so kann {iber die Ausnutzung der Interferenz der zwei unabhéngig pha-
senmodulierbaren Laserimpulse auch eine Amplitudenmodulation erzielt werden.
Prinzipiell handelt es sich um eine gleichzeitige Realisierung einer Vielzahl von Mi-
CHELSON-Interferometern, die einzeln einstellbar sind und jeweils nur den Spektral-

bereich beeinflussen, der das entsprechende Spiegelelementepaar abdeckt.

MEMS-SLM 1

¢ Y MEMS-SLM 2

Abb. 5.8: Schematische Darstellung eines interferometrischen Laserimpulsformers zur
Amplituden- und Phasenmodulation auf Basis reflektiver rdumlicher Lichtmodulatoren:
F - FArRADAY-Isolator, G - Beugungsgitter, L - Linse, S - Strahlteiler, K - optionale Kom-
pensationsplatte, MEMS-SLM - mikroelektromechanischer reflektiver rdumlicher Licht-
modulator. Es ist zu beachten, dass die bei einer Amplitudenmodulation unterdriickten
Spektralanteile nicht im Impulsformer dissipiert, sondern in den Laser zuriick reflektiert
werden. Deshalb ist ggf. der FARADAY-Isolator (F) zum Schutz des Lasers vorzusehen.

Abb. 5.8 zeigt eine mogliche Realisierung. Wird angenommen, dass der Strahlteiler
die Feldamplituden jeder Spektralkomponente in die Anteile s; und s, aufteilt, so

ergibt sich ein ausgangsseitiges spektrales elektrisches Feld

Eo(92) = 5152E,(12) - (exp (—iWy (2)) + exp (i, (2))) , (5.2)
wobei im Folgenden angenommen wird, dass die durch den Strahlteiler selbst ver-
ursachte Phasenmodulation schon in den Phasen ¥;(f2) und Wy ({2) beriicksichtigt
ist.

Es soll nun bestimmt werden, welche Phasenmodulationen ¥ ({2) und W, ({2) mit

den Spiegelarrays zu erzeugen sind, um eine vorgegebene Amplitudenmodulation
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|H (£2)| und eine Phasenmodulation A®(2) am Ausgang des interferometrischen
Laserimpulsformers zu erzielen.

Diese Modulationen sollen am Ausgang des Impulsformers ein spektrales elektrisches
Feld

&) = H ()& = | (2)| &(2) exp (-iA0(2)) (53)
erzeugen, woraus sich unter Beriicksichtigung von Gl. 5.2 die Beziehung

v (92) -0 (9))
2

H (Q)‘ = 25185 COS ( (5.4)
ergibt [37].

Aus Gl. 5.2 und Gl. 5.3 folgt fiir die Phasenmodulation A®((2) die Beziehung

U (£2) + Wa(02)

AD(2) = . . (5.5)

Die Amplitudenmodulation einer Spektralkomponente kann demnach iiber Wegdif-
ferenz im zugehorigen Teilspektrometer eingestellt werden, die Phasenmodulation
aber iiber das arithmetische Mittel der Léngen der beiden zugehorigen Interferome-
terarme.

Es ist festzustellen, dass die Bezichungen Gl. 5.4 und GI. 5.5 mit denen iibereinstim-
men, die die simultane Amplituden- und Phasenmodulation mit Fliissigkristalldop-
pelmasken beschreiben [102].

Soll der interferometrische Impulsformer nun eine bestimmte Amplitudenmodula-
tion ’ﬁ (Q)‘ und eine bestimmte Phasenmodulation A®(2) realisieren, so miissen
durch die MEMS-SLM diejenigen Phasenmodulationen ¥;(f2) und ¥ ({2) erzeugt
werden, die Gl. 5.4 und Gl. 5.5 erfiillen. Eine mogliche Kombination ist

H (£2)
Uy 5(82) = AD(£2) F arccos ’23—152) : (5.6)

Diese Beziehungen gelten generell fiir die Realisierung einer gleichzeitigen Amplitu-
den- und Phasenmodulation durch interferometrische Uberlagerung zweier verschie-
den phasenmodulierter, aber ansonsten gleicher Impulse. Die technische Ausfithrung
ist dabei nicht auf die in Abb. 5.8 dargestellte Variante beschrankt.

Es bleibt festzustellen, dass das hier vorgestellte Konzept geeignet ist, eine Phasen-
und Amplitudenmodulation mindestens im Wellenlédngenbereich von 200...900 nm
zu ermoglichen, was u.a. einen exzellenten Ausgangspunkt fiir zukiinftige Experi-

mente zur kohérenten Kontrolle molekularer Dynamik darstellt.



Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurden neue Moglichkeiten und Anwendungen der Phasenmodula-

tion ultrakurzer Laserimpulse untersucht. Folgende Ergebnisse wurden erzielt:

e Es wurde ein GERCHBERG-SAXTON-Algorithmus aus dem Bereich der abbil-
denden Optik auf die Problematik der zeitlichen Impulsformung iibertragen.
Dieser Algorithmus wurde urspriinglich entwickelt, um Phaseninformationen
aus rdumlichen Intensitatsverteilungen zu rekonstruieren. Im Bereich der zeit-
lichen Impulsformung ermdglicht er die sehr schnelle Berechnung der Pha-
senmodulation, die einen Impuls so moduliert, dass er einen vorgegebenen
zeitlichen Intensitétsverlauf approximiert. Durch die im Vergleich zu konven-
tionellen Berechnungsmethoden drastische Senkung des Rechenaufwandes ist
der adaptierte Algorithmus besonders fiir die kombinierte raumzeitliche Im-

pulsformung von grofier Bedeutung.

e FErstmals wurde die Kompression phasenmodulierter Impulsziige in phasenmo-
dulierenden Resonatoren demonstriert. Dieses Ergebnis kann durch Vorkom-
pensation dicker GIRES-TOURNOIS-Interferometer mit Hilfe eines phasenmo-
dulierenden Impulsformers oder mittels anderer phasenmodulierender Reso-
natoren erzielt werden. Mit dieser Methode ist es moglich, &uflerst komplexe
Impulsstrukturen zu erzeugen, die mittels einzelner oder mehrerer phasen-
modulierender Resonatoren selektiv komprimiert werden kénnen. Diese selek-
tive Kompression konnte beispielsweise zur Adressierung ultrakurzer Laser-
impulse in optischen Netzwerken genutzt werden oder zur Realisierung neuar-

tiger Strecker-Kompressor-Konzepte.

e Weiterhin wurde die Frequenzverdopplung phasenmodulierter Femtosekunden-
laserimpulse theoretisch und experimentell untersucht. Es wurde gezeigt, dass
diese ein ausgezeichnetes Modellsystem fiir die selektive Anregung schmal-
und breitbandiger nichtresonanter Zweiphotonenprozesse mit phasenmodulier-
ten Laserimpulsen darstellt. Insbesondere wurden fiir sinusféormig und kubisch
phasenmodulierte Impulse analytische Beschreibungen der Spektren der zwei-

ten Harmonischen gewonnen und experimentell verifiziert. Dabei wurde der

88
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Einfluss der phasenmodulierten Laserimpulse auf die Frequenzverdopplung
und auf nichtresonante Zweiphotonenanregungen unter einheitlichen Gesichts-

punkten diskutiert.

e Abschlieend wurde gezeigt, dass durch die Anwendung auf mikroelektrome-
chanischen Systemen (MEMS) basierender Mikrospiegelmodulatoren eine di-
rekte hochauflésende Impulsformung in bislang unzugénglichen Spektralberei-
chen moglich ist. Dies wurde erstmals durch die direkte hochauflésende Pha-
senmodulation ultrakurzer Laserimpulse im Ultraviolett bei 400 nm demons-
triert. Basierend auf dieser Losung wurde ein Konzept fiir einen hochauflésen-
den kombinierten Amplituden- und Phasenmodulator entwickelt, der in der
gegenwartigen technischen Ausfithrung geeignet ist, den gesamten Spektral-
bereich von 200 bis 900 nm abzudecken. Dies stellt besonders fiir zukiinftige
Anwendungen zur kohérenten Kontrolle von Molekiilen eine exzellente experi-

mentelle Voraussetzung dar.
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Anhang:

SHG sinusformig

phasenmodulierter Impulse

Durch Einsetzen von Gl. 4.1 in 4.5 erhélt man die komplexe spektrale Einhiillende

des Feldes der zweiten Harmonischen

[e.9]

2 _ 2
52 (Qg) o / e (An—_él> eigo cos(At _QH_w)e_( Qi_of_l ) ew cos(At (92—91)4‘1/})(191 ) (7)
Unter Verwendung des Additionstheorems fiir den Kosinus [141] und der Substitu-

tion .
£(£2) = 2¢cos (§At 25+ w> (8)
lasst sich Gl. 7 folgendermaflen vereinfachen:

o2 2 _ 2
52(92) x /e_(AQ_él) e_(QZQ?l) eiS(QQ)COS(At(Ql_%%))dﬁl 9)

— 00

Durch Verwendung von Gl. 4.2 und 27 + (2, — 91)2 =2 (Ql — %!22)2 + %QS ergibt
sich aus Gl. 9 die Beziehung

& () e 2GS g, (g(2y)) @5
o (10)
« /e—2< Agl ) e—lmAt<Q1—§Qz)d91

101
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Die verbleibenden Exponentialterme werden nun mittels der Beziehung

O =L\’ 1 V2 1 A\
17 5942 . _ _ . 1
2 (701 ) +imAt (Ql 292) ( 7 (Ql .QQ) 2\/§>

AN
+ [ mAt
(m 22 )

quadratisch ergidnzt und man erhélt aus Gl. 10 die Bezichung

(11)

52(92) . ei%<%)2 Z Iin (5(92))6%7% (mAt 3&)
5 (12
X /e_(A_gl(Ql L0p)+imar 22)° a0,

Nun erfolgt eine Substitution

¢ = ( V2 (Ql - 1(22) + imAt AQl) mit  d¢ = V2 de, (13)

A, 2 22 A,

mittels der Gl. 12 zu

E () o e 3(a;) (AQl) Z JIm ei(mmﬁigﬁl)2

X / e_<2dC

—00

umgeformt werden kann. Nach Integration von Gl. 14 und Vernachléssigung skalie-

render Vorfaktoren ergibt sich die Beziehung

ARy 2

& () x o HEH) S g (e (et (masd)” (15)

Wird nun die Substitution Gl. 8 riickgéngig gemacht, so erhélt man den analytischen
Ausdruck fiir die komplexe spektrale Einhiillende des elektrischen Feldes der zweiten

Harmonischen eines sinusférmig phasenmodulierten Laserimpulses:

& () x ¢ #5H) 3 a, mit (16)



ANHANG 103

Ay, = Jm (2(’0 cos (AtQQQ + ¢)) e(%imﬂié(mAtA“Ql)z)



Abkiirzungen und Symbole

Abkiirzungen
AO akustooptisch
AOPDF  Filter mit akustooptisch gesteuerter Doppelbrechung

BBO
CARS
CDMA

CPA
DFM
DUV
ES

FPI
FROG
FWHM
GA
GTI
GVD
IR

LBO
LC
MEMS
MMDM
NIR

SA
SESAM
SFM
SH, SHG
Skt.
SLM
SVEA
THG
THz
TPF
uv

VIS

Beta-Bariumborat

kohédrente Anti-STOKES-RAMAN-Streuung

Schema eines Netzwerks mit Codierungsaufteilung
(code-division multiple-access)

Verstéarkung frequenzmodulierter Impulse
Differenzfrequenzmischung

tiefes Ultraviolett

evolutionére Strategie
FABRY-PEROT-Interferometer

frequenzaufgeloste Korrelation

Halbwertsbreite

genetischer Algorithmus
GIRES-TOURNOIS-Interferometer
Gruppengeschwindigkeitsdispersion

infraroter Spektralbereich

Lithiumtriborat

Fliissigkristall

mikroelektromechanisches System

deformierbarer Spiegel (micromachined deformable mirror)
nahes Infrarot

Algorithmus, der einen Abkiihlungsprozess simuliert (simulated annealing)
Spiegel mit sidttigbarem Halbleiterabsorber
Summenfrequenzmischung

zweite Harmonische bzw. deren Erzeugung
Skalenteil bzw. willkiirliche Einheit

raumlicher Lichtmodulator (spatial light modulator)
Néherung einer langsam verdnderlichen Einhiillenden
Erzeugung der dritten Harmonischen

10'2 Hz

Zweiphotonenfluoreszenz

ultravioletter Spektralbereich

sichtbarer Spektralbereich

10/
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Formelzeichen

a R(I)

AKF(T) Autokorrelationsfunktion

b —$(1)

B(£2) spektrale Feldamplitude

Co Vakuumlichtgeschwindigkeit

Ch,Cy Codierungen

C(t) zeitliche Feldamplitude

D Lénge

E(t) reelle zeitabhéngige elektrische Feldstérke

Ey reelle Feldamplitude

E(12) komplexes Spektrum der elektrischen Feldstérke

Et(w), B~ (w) komplexes Spektrum der elektrischen Feldstérke bei
positiven bzw. negativen Frequenzen

E*(t), E~(t) inverse FOURIER-Transformierte von E*(w) bzw. F~ (w)

E(t),E(t) reelle bzw. komplexe zeitliche Feldeinhiillende

°(0) komplexe spektrale Feldeinhiillende

Ssig (t,7), Esig (12, 7) zeitliches und spektrales Korrelationssignal

F Fléache

F{} komplexe FOURIER-Transformation

FH} inverse komplexe FOURIER-Transformation

H(02) komplexe spektrale Transferfunktion

I(+) Imaginérteil einer komplexen Zahl

I(t),1(£2) zeitabhéngige bzw. spektrale Intensitét

Irroc(£2,7) FROG-Spektrogramm

Isis(12) zeitlich integriertes FROG-Spektrogramm

Jm BESSEL-Funktionen erster Gattung und m-ter Ordnung

k, Ak Wellenzahl, Phasenfehlanpassung

KKF(r) Kreuzkorrelationsfunktion

Il,m,N ganze Zahlen

n,n(w) Brechzahl, frequenzabhéngige Brechzahl

P einheitenlose Konstante

P(t) momentane Leistung

P Wahrscheinlichkeit eines Zweiphotoneniibergangs

() Realteil einer komplexen Zahl

R Reflektivitét

T komplexe Amplitudenreflektivitét

S Signal eines Detektors mit optischer Nichtlinearitét
m-ter Ordnung

S1, S9 reelle Konstanten

t,t Zeiten

At Modulationsfrequenz einer periodischen Phasenmodulation

t komplexe Amplitudentransmission

VG Gruppengeschwindigkeit

44 Laserimpulsenergie

T,Y, 2 geometrische Langen
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£ 0

T,TD, TG, TGTI, TH, TK, T0
P(m)

8(12), AB(2)

¢(t)

2

X

w(£2)

(W)
02, A0

w, w(t)
Wo

Substitution

komplexer Impulsparameter fiir GAUSs-Impulse
Gangunterschied bzw. Phasenverzégerung
DirAc-Funktion

Dielektrizitéatskonstante des Vakuums
Substitutionsvariable

zeitliche Phase

Einfallswinkel

Wellenldnge, Wellenlédngenbereich

absolute Frequenz

zugehorige spektrale Breite
Substitutionsvariable

Zeiten und Zeitkonstanten

m-te spektrale Dispersionsordnung

spektrale Phasen und Phasenmodulationen
zeitabhéngige Phase ohne Tragerfrequenzanteil
Phasenmodulationsamplitude

dielektrische Suszeptibilitat

spektrale Phase

Phase, frequenzabhéngige Phase

auf wy bezogene relative Kreisfrequenz,
absolute Kreisfrequenz, momentane Kreisfrequenz
zentrale Kreisfrequenz, Trégerfrequenz
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Thesen zur Dissertation

Neue Moglichkeiten und Anwendungen der
Phasenmodulation ultrakurzer Laserimpulse

vorgelegt von Dipl.-Phys. Martin Hacker

e Ein GERCHBERG-SAXTON-Algorithmus aus dem Bereich der abbildenden Op-
tik lasst sich auf die Problematik der zeitlichen Impulsformung iibertragen. Da-
mit ist eine sehr schnelle Berechnung derjenigen Phasenmodulation moglich,
die einen Impuls so moduliert, dass er einen vorgegebenen zeitlichen Inten-
sitdtsverlauf approximiert. Durch die im Vergleich zu konventionellen Berech-
nungsmethoden drastische Senkung des Rechenaufwandes ist der adaptierte
Algorithmus besonders fiir die kombinierte raumzeitliche Impulsformung von
grofler Bedeutung.

e FEine Kompression phasenmodulierter Impulsziige in phasenmodulierenden Re-
sonatoren, wie z.B. dicken GIRES-TOURNOIS-Interferometern, ist moglich. Die-
ses Ergebnis kann durch Vorkompensation des phasenmodulierenden Resona-
tors mit Hilfe eines phasenmodulierenden Impulsformers oder mittels ande-
rer phasenmodulierender Resonatoren erzielt werden. Diese Methode gestat-
tet die Erzeugung duferst komplexer Impulsstrukturen, die mittels einzelner
oder mehrerer phasenmodulierender Resonatoren selektiv komprimiert werden
konnen. Diese selektive Kompression konnte beispielsweise zur Adressierung
ultrakurzer Laserimpulse in optischen Netzwerken genutzt werden oder zur
Realisierung neuartiger Strecker-Kompressor-Konzepte.

e Die Frequenzverdopplung phasenmodulierter Femtosekundenlaserimpulse stellt
ein ausgezeichnetes Modellsystem fiir die selektive Anregung schmal- und
breitbandiger nichtresonanter Zweiphotonenprozesse mit phasenmodulierten
Laserimpulsen dar. Fiir sinusformig und kubisch phasenmodulierte Impulse
kénnen analytische Beschreibungen der Spektren der zweiten Harmonischen
gewonnen werden, die experimentell verifizierbar sind. Der Einfluss der pha-
senmodulierten Laserimpulse auf die Frequenzverdopplung und auf nichtre-
sonante Zweiphotonenanregungen kann unter einheitlichen Gesichtspunkten
diskutiert werden.

e Durch die Anwendung auf mikroelektromechanischen Systemen (MEMS) ba-
sierender Mikrospiegelmodulatoren ist eine direkte hochauflésende Impuls-
formung in bislang unzugénglichen Spektralbereichen mdoglich. Dies wird erst-
mals durch die direkte hochauflésende Phasenmodulation ultrakurzer Laser-
impulse im Ultraviolett bei 400 nm demonstriert. Basierend auf dieser Losung
wurde ein Konzept fiir einen hochauflésenden kombinierten Amplituden- und
Phasenmodulator entwickelt, der in der gegenwiértigen technischen Ausfithrung
geeignet ist, den gesamten Spektralbereich von 200 bis 900 nm abzudecken.
Dies stellt besonders fiir zukiinftige Anwendungen zur kohéarenten Kontrolle
von Molekiilen eine exzellente experimentelle Voraussetzung dar.
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