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Kurzfassung

S. Miiller: Erzeugung kohdirenter sichtbarer Strahlung in fs-lasergeschriebenen Wellenleitern

Ziel dieser Arbeit war die Herstellung und Charakterisierung von Wellenleitern fiir die Erzeu-
gung von kohirenter Strahlung im sichtbaren Spektralbereich. Dazu wurden zwei unterschied-
liche Ansitze verfolgt. Einerseits wurden wellenleitende Strukturen mittels fs-Laserstrahlung
in die Laserkristalle P>t :KY3F;o (Pr:KYF) und Pr>*:LiYFEs (Pr:YLF) geschrieben. Dadurch
war es moglich, sichtbare Wellenleiterlaser im orangefarbenen und tiefroten Spektralbereich zu
realisieren. Wellenleiter in nichtlinearen Materialien wiederum bieten die Moglichkeit, effizient
sichtbare Strahlung durch nichtlineare Frequenzkonversion zu erzeugen.

In Pr:YLF konnte polarisationsabhiingige, multimodige Wellenleitung sowie Lasertdtigkeit
erreicht werden. Unter der Verwendung einer Laserdiode als Pumpquelle, betrug die maximale
Ausgangsleistung eines Wellenleiterlasers 26 mW bei einer Wellenlinge von 604 nm sowie
12mW bei 720 nm. Die gefiihrte Lasermode mit Abmessungen von 12,9 ym x 10,9 um wurde
dabei in einem Kern umgeben von acht rhombisch angeordneten Strukturen gefiihrt. Wurden
24 Spuren zirkular mit einem Innendurchmesser von 20 um in den Kristall strukturiert, lag die
geringste Dampfung bei einem Wert von 0,7 dB/cm. Im 20-OPSL gepumpten Fall betrug die
hochste Ausgangsleistung solch eines Wellenleiterlasers 28 mW.

Diodengepumpte Lasertitigkeit bei einer Wellenlidnge von 610 nm und einer Ausgangsleistung
von 3,3 mW war in einem Pr:KYF Wellenleiter moglich. Dieser wurde aus zwei parallel ange-
ordneten Spuren mit einem Spurabstand von 26 um und einer Pulsenergie von 1 uJ hergestellt.
Fiir die effiziente Frequenzverdopplung in den blauen und griinen Spektralbereich dienten
in dieser Arbeit Wellenleiter in den nichtlinearen Kristallen KTiOPO4 (KTP) und dessen
periodisch gepolte Variante PPKTP. Weiterhin wurden Strukturierungsexperimente mit sto-
chiometrischem LiTaO3 (SLT) durchgefiihrt.

In KTP und PPKTP war didmpfungsarme Wellenleitung mit Verlusten von ca. 1dB/cm
zwischen zwei Spuren moglich. Es konnte kein Einfluss der periodischen Polung auf die Struk-
turierungsergebnisse festgestellt werden. Typ Il phasenangepasste Frequenzverdopplung mit
einer normierten Konversionseffizienz von 0,38 %W~ 'cm~2 wurde in einem KTP Wellenleiter
erzielt. Die Wellenldnge der frequenzverdoppelten Strahlung war 540 nm und die hochste
generierte Leistung betrug 2 mW.

Ein Wellenleiter in PPKTP mit einem Spurabstand von 18 um wurde fiir die Erzeugung von
Licht mit einer Wellenldinge von 471,6 nm verwendet. Eine normierte Konversionseffizienz
von 4,6 %W~ 'em™2 und eine stabile maximale Ausgangsleistung von 76 mW wurde dabei
erreicht. Die Akzeptanzbandbreite in Abhingigkeit der Temperatur lag bei 3,3°C und die
Phasenanpassungswellenlédnge konnte linear in einem Bereich von 10 — 80 °C mit 0,04 nm/°C
durchgestimmt werden. Eine Degradation in der Ausgangsleistung war nicht zu erkennen und
auch die wellenleitenden Eigenschaften blieben zeitlich stabil.

Erste Untersuchungsergebnisse von Wellenleitern in SLT zeigten, dass polarisationsabhingige
Wellenleitung sowohl zwischen als auch neben den geschriebenen Spuren mit einer Ddmpfung
von ca. 1 dB/cm und Modendurchmessern von 12,6 um x 16,5 um realisiert werden kdnnen.






Abstract

S. Miiller: Generation of coherent visible radiation in fs-laser written waveguides

The subject of this thesis is the fabrication and characterization of waveguides for the ge-
neration of coherent visible radiation. Therefore, two different approaches were adopted.
On the one hand waveguides were inscribed with fs-laser radiation in the laser crystals
Pr3t:KY3Fo (Pr:KYF) and Pr3t:LiYEs (Pr:YLF). Thus it was possible to achieve visible
laser operation in the orange and dark red spectral region. Waveguides in nonlinear materials
on the other hand offer the possibility to generate efficiently visible radiation by a frequency
conversion process.

In Pr:YLF polarization dependent multimode waveguiding and laser operation was obtained.
Under diode laser pumping a maximum output power of 26 mW at a wavelength of 604 nm and
12mW at 720 nm could be generated. The laser mode with dimensions of 12.9 um x 10.9 um
was guided in a core region surrounded by eight tracks in a rhombic arrangement. With 24
structures in a circular arrangement with an inner diameter of 20 um a waveguide damping of
0.7 dB/cm was realized. In a 20-OPSL pumped case the highest output power was 28 mW at
an emission wavelength of 604 nm.

Diode pumped laser operation at a wavelength of 610 nm with an output power of 3.3 mW was
observed in a Pr:KYF waveguide. This waveguide consisted of two tracks with a distance of
26 um and was inscribed with a pulse energy of 1 uJ .

For the frequency doubling of radiation into the blue and green spectral region waveguides
were written in the nonlinear crystals KTiOPO,4 (KTP) and its periodic poled version PPKTP.
Also the structuring process of stoichiometric LiTaO3 (SLT) was investigated.

In KTP and PPKTP low damping waveguiding with 1 dB/cm was observed between two tracks.
An influence of the periodic poling on the waveguide writing process was not noted. Type Il
phase-matched frequency doubling was achieved with a normalized conversion efficiency of
0.38 %W ~'cm~2 in a KTP waveguide. The wavelength of the second harmonic radiation was
540 nm and the highest output power was 2 mW.

A PPKTP waveguide with a track distance of 18 um was used to generate light with a wa-
velength of 471.6nm. A normalized conversion efficiency of 4.6 %W 'cm~2 and a stable
power of 76 mW could be realized. The temperature acceptance bandwidth was measured to
be 3.3°C and the phase-matching wavelength could be linearly tuned with 0.04 nm/°C in a
range from 10 — 80 °C. A degradation of the output power was not noticed. Also the waveguide
characteristics did not change with time.

First experiments regarding SLT showed that polarization dependent waveguiding could be
realized between and beside two tracks with a damping of 1 dB/cm and mode field diameters
of 12.6 um x 16.5 um.
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1 Einleitung

Motivation

Der Kern dieser Arbeit liegt in der Entwicklung, Herstellung und Charakterisierung neuartiger
sichtbarer Strahlungsquellen auf Basis von Wellenleitern in kristallinen Materialien.

Sichtbare kohidrente Strahlung wird in der Unterhaltungsindustrie sowie der optischen Mess-
technik, zum Beispiel fiir die Fluoreszenzmikroskopie, verwendet. Auch im Bereich der
Quantenoptik wachsen die Einsatzmoglichkeiten fiir sichtbare Strahlung. Dariiber hinaus wird
eine immer weitere Miniaturisierung der Strahlquellen bei gleichbleibenden Spezifikationen,
beziehungsweise die Integration vieler optischer Komponenten auf einem Chip angestrebt.
Auf diesem Chip kann die Strahlung erzeugt, weiterverarbeitet und analysiert werden, so dass
kompakte Bauelemente zur Verfiigung stehen. Grundlage fiir derartige Elemente sind optische
Wellenleiter.

Je nach Wellenleitergeometrie kann Licht in zwei Dimensionen mit geringen transversalen Ab-
messungen liber lange Interaktionsstrecken gefiihrt werden. Anwendungen in der nichtlinearen
Optik konnen dadurch stark profitieren. Beispielsweise werden bei der Frequenzkonversion
sowohl die fundamentale als auch die erzeugte Mode innerhalb des Wellenleiters gefiihrt. Dies
resultiert in einem exzellenten Modeniiberlapp mit geringen Querschnittsflachen. Auch fiir
Laseranwendungen ist die Wellenleitergeometrie ideal, da dabei die Pump- und die Laserstrah-
lung iiber die gesamte Léange des aktiven Mediums geleitet wird.

Um einen Wellenleiter in transparenten Materialien zum Beispiel in Kristallen zu realisieren,
wird ein Brechungsindexunterschied benétigt. Licht kann dann im Bereich des hoherliegenden
Brechungsindex aufgrund von interner Totalreflexion geleitet werden. Zur Herstellung von
Wellenleitern werden unterschiedliche Techniken eingesetzt. So entdeckte Davis [Dav96]
beispielsweise, dass fs-Laserpulse verwendet werden konnen, Material durch den Beschuss mit
fs-Laserpulsen zu modifizieren. Diese Modifikationen des Materials sind hauptséichlich auf das
fokale Volumen der fs-Laserstrahlung beschrinkt und weisen einen veridnderten Brechungsin-
dex auf. Dadurch ist es moglich Wellenleiter mit sehr geringen Abmessungen zu realisieren.
Die fs-Laserstrukturierung bietet bei der Herstellung von komplexen Bauelementen Vorteile
im Vergleich zu anderen Herstellungsmethoden, die hdufig eine Vielzahl von Prozessschritten
benotigen. Es konnen schnell und relativ einfach Herstellungsparameter an neue Materialien
angepasst und Prototypen realisiert werden. Auch die Herstellung von dreidimensionalen
Strukturen nahezu beliebiger Form ermoglicht die Fabrikation neuartiger, passiver und akti-
ver Wellenleiter. So konnten Wellenleiter [Miu97], Verstiarker [Psa07] und Wellenleiterlaser
[TacO4] durch die fs-Laserstrukturierung hergestellt werden. Auch in nichtlinearen Kristallen
wurden Wellenleiter mittels fs-Laserpulsen hergestellt und fiir die effiziente Frequenzverdopp-
lung verwendet [Gui04, Cam(7a]. In [Thol1] konnte auf Basis eines nichtlinearen Kristalls ein
Frequenzverdoppler mit integriertem Interferometer und in [Qial1] ein vollstindiger integrier-
ter mikrofluidischer Sensor realisiert werden.



1 Einleitung

Am Institut fiir Laser-Physik konnten schon in vorangegangenen Arbeiten hoch effiziente,
fs-lasergeschriebene Wellenleiterlaser fiir den nahen Infrarotbereich in Neodym und Ytter-
bium dotiertem Y3Al50;, (YAG) realisiert werden [Cal09, SielOa, Call3]. Ebenfalls wurde
sichtbare Lasertdtigkeit im griinen, orangefarbenen, roten und tiefroten Spektralbereich in
Pr:SrAl1,019 Wellenleitern demonstriert [Call3, Reil3a]. Effiziente sichtbare Festkorperlaser
basieren zurzeit hdufig auf fluoridischen Laserkristallen. In dieser Art von Kristallen existieren
bisher jedoch nur Wellenleiter mit sehr hohen Verlusten und Lasertitigkeit ist nicht moglich
[Becll].

Nichtlineare Frequenzkonversion in Wellenleitern konnte schon 1971 gezeigt werden [And71]
und erste Experimente mit fs-lasergeschriebenen Wellenleitern in LiNbO3 wurden 2004
durchgefiihrt [Gui04]. Effiziente Frequenzverdopplung in einem derartigen Wellenleiter wurde
von Thomas et al. im Jahre 2007 [ThoO7] ermoglicht. Im nichtlinearen Material Kaliumti-
tanylphosphat (KTP) gelang 2007 erstmals quasi-phasenangepasste Frequenzverdopplung in
fs-lasergeschriebenen Wellenleitern [Cam(O7a]. Jedoch war die erreichte Konversionseffizienz
eher gering.

Ein Ziel dieser Arbeit war die Herstellung von Wellenleitern in fluoridischen Laserkristallen
zur Realisierung effizienter Laser, die im sichtbaren Spektralbereich emittieren. Dazu wur-
den Wellenleiter unterschiedlicher Geometrien in die Materialien Pr3t:KY3F;o (Pr:KYF)
und Pr’T:LiYF; (Pr:YLF) mittels fs-Laserstrukturierung geschrieben und charakterisiert.
Zusitzlich wurde der Einfluss der Kristallorientierung auf den Strukturierungsprozess und
die Wellenleitung untersucht. Erste Experimente zur Integrierbarkeit wurden demonstriert,
indem die Wellenleiter mit Laserdioden angeregt und monolithische Laserresonatoren getestet
wurden.

Ein weiteres Ziel der Arbeit bestand in der Erzeugung sichtbarer Strahlung durch die Fre-
quenzkonversion in Wellenleitern. Dazu wurden Wellenleiter in die nichtlinearen Kristalle
KTiOPO4 (KTP), die periodisch gepolte Variante (PPKTP) und stéchiometrisches LiTaOg3
(SLT) hergestellt. Durch die Verwendung von Wellenleitern ist eine deutliche Effizienzstei-
gerung des Konversionsprozesses zu erwarten. Ebenfalls eroffnet sich die Moglichkeit der
Erzeugung von verschrinkten Photonen in solchen nichtlinearen Wellenleitern. Diese Mog-
lichkeit bietet den Vorteil einer deutlich hoheren Ausbeute im Vergleich zu Volumenkristallen
[Fra03, Fio07, Mic12]. Auch konnen nichtlineare Wellenleiter aufgrund des guten Uberlapps
und der langen Interaktionsstrecke zweier Moden als optische Kreuzkorrelatoren eingesetzt
werden [Kim0O7, Nejl10, Mac13, Call4]. Fiir erste Untersuchungen wurden daher Frequenz-
verdopplungsexperimente in KTP und PPKTP Wellenleitern durchgefiihrt. In KTP wurde die
Frequenzverdopplung unter Typ II-Phasenanpassung in den griinen Spektralbereich, in PPKTP
unter quasi-Phasenanpassung in den blauen Spektralbereich analysiert. Periodisch gepoltes
SLT schlielich kann unter anderem fiir die Realisierung von OPOs eingesetzt werden [Yu0O4].

Gliederung der Arbeit

Im zweiten Kapitel dieser Arbeit wird ein Uberblick iiber die Wechselwirkung ultrakurzer
Laserpulse mit dielektrischen kristallinen Materialien gegeben. Es werden die zugrunde liegen-
den Theorien und Modelle vermittelt, die fiir ein grundlegendes Verstindnis der vorliegenden
Prozesse der fs-Laserstrukturierung hilfreich sind. Danach werden kurz die Mechanismen be-
schrieben, die zu einer Brechungsindexinderung in kristallinen Dielektrika durch den Beschuss



mit fs-Laserpulsen fithren. Darauf folgend wird eine theoretische Betrachtung, sowie Simula-
tionen der Multiphotonenabsorption von dielektrischen transparenten Materialien vorgestellt
und erste experimentelle Ergebnisse zur Bestimmung der nichtlinearen Prozessordnung mittels
Z-Scan-Technik am Beispiel YAG prisentiert.

Im dritten Kapitel werden die experimentellen Rahmenbedingungen der Strukturierung auf-
gezeigt. Dazu gehoren der Strukturierungsaufbau, der verwendete fs-Laser sowie das Positio-
niersystem. Die Einfliisse der Strukturierungsparameter (Intensitét, Pulsiiberlapp, Anordnung
der Strukturen) werden erldutert bevor auf die unterschiedlichen untersuchten Materialien
eingegangen wird.

Das vierte Kapitel beinhaltet die Charakterisierung der hergestellten Wellenleiter. Nach einer
kurzen Einfithrung der theoretischen Grundlagen der Wellenleitung werden die Ergebnisse der
Mikroskopie sowie der Wellenleitung dargestellt.

Die Vorstellung einiger Begriffsdefinitionen der Laserphysik und die Ergebnisse der realisierten
Wellenleiterlaser in Pr:YLF sind Thema des fiinften Kapitels.

Im sechsten Kapitel wird eine zusammengefasste theoretische Betrachtung zur Frequenz-
verdopplung in Volumenkristallen und Wellenleitern gegeben. Simulationen visualisieren
die theoretischen Zusammenhinge und ermoglichen die Einordnung der Ergebnisse, die im
Anschluss daran gezeigt werden. Die Arbeit schlieBt mit einer Zusammenfassung der erzielten
Ergebnisse und einem Ausblick auf weitere Experimente und Anwendungsmoglichkeiten
fs-lasergeschriebenen Wellenleitern.






2 Nichtlineare Wechselwirkung von
fs-Laserstrahlung mit transparenten,
dielektrischen Kkristallinen Materialien

Pulsspitzenintensititen im Bereich von TW/cm? konnen heutzutage durch kommerziell erhilt-
liche Ultrakurzpulslaser zur Verfiigung gestellt werden. Derartig hohe Intensitéten fithren in
dielektrischen Materialien zum Beispiel Kristallen zu einer effizienten nichtlinearen Absorp-
tion (NLA) der Strahlung. Aufgrund der hohen Bandliicke vieler dielektrischer Materialien ist
eine lineare Absorption von Photonen im UV- bis mittleren Infrarotbereich nicht moglich. Licht
mit einer Wellenlidnge von 775 nm, wie es in den Experimenten dieser Arbeit hauptsidchlich
verwendet wurde, kann nur durch Prozesse wie Multiphotonenionisation (MPI) und Avalanche-
Ionisation (Al) zur Erzeugung freier Ladungstriger und damit zu einer lokalen Energiedepositi-
on im Kiristall beitragen. Liegt eine ausreichend hohe Anzahl freier Ladungstriger pro Volumen
(Ladungstrigerdichte) vor (10"°cm™3) kann ein Transfer der Energie der Ladungstriiger auf
das Kristallgitter erfolgen. Dies fiihrt zu einer anhaltenden Modifikation oder Zerstérung der
Kristallstruktur. Da die nichtlineare Absorption und anschlieBende Modifikation stark intensi-
tiatsabhiingig ist, fiihrt eine Fokussierung zu kleinen Volumina der Modifikationen. Zusitzlich
auftretende nichtlineare Effekte wie die Selbstfokussierung und die Filamentation der Propaga-
tion von fs-Laserpulsen in transparenten Materialien miissen ebenfalls betrachtet werden.

Die komplette theoretische Betrachtung dieser Zusammenhénge ist ausfiihrlich in der Literatur
zu finden [Sch01, Ret06, Ams08, Cal09, Ret10, Call3], hier wird nur eine zusammengefasste
und vereinfachte Beschreibung gegeben.

Mittels der sogenannten Z-Scans Technik konnen tiefer gehende Erkenntnisse der MPI erlangt
werden. Es konnen die nichtlineare Absorptionskoeffizienten, nichtlineare Brechungsindizes
sowie die Prozessordnung der MPI bestimmt werden. In dieser Arbeit wurden mit Hilfe von
theoretischen Betrachtungen und Simulationen der Prozess der MPI untersucht und versucht
mit Experimenten zu verifizieren.

2.1 Nichtlineare Absorptionsprozesse in dielektrischen
Materialien
Durch die Verwendung ultrakurzer Laserpulse konnen die notwendigen hohen Intensitéiten er-

reicht werden, die zu einer nichtlinearen Absorption fiithren. Die durch die NLA der Laserphoto-
nen induzierten Prozesse lassen sich in Photoionisation und Avalanche-Ionisation! unterteilen.

'Der Begriff Ionisation ist irrefiihrend, da vielmehr nur Elektronen vom Valenz- in das Leitungsband angeregt
werden. Es wird jedoch kein Atom ionisiert. Trotzdem wird in diesem Zusammenhang, wie in der Literatur
iiblich, von Ionisationsprozessen gesprochen.



2 Nichtlineare Wechselwirkung

Mathematisch beschrieben wird die Kombination dieser Prozesse durch eine Ratengleichung.
Die Losung gibt den zeitlichen Verlauf der Entwicklung der Ladungstrigerdichte im Leitungs-
band an. Je nach Material und Parameter des verwendeten Lasers, kann abgeschitzt werden, ob
und wann die notwendige Dichte freier Ladungstriger generiert wird.

2.1.1 Nichtlineare Photoionisation

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Materialien weisen Bandliicken im Bereich von
3,6eV (KTP) — 11 eV (YLF) auf. Die Photonenenergie der verwendeten fs-Laserstrahlung ist
mit 1,6 eV fiir die direkte Absorption zu gering, so dass eine simultane Absorption mehrerer
Photonen stattfinden muss. Diese Absorption kann durch unterschiedliche Prozesse erfolgen,
die im folgenden erldutert werden.
Multiphotonenionisation und Tunnelionisation werden zum Begriff der nichtlinearen Photoio-
nisation zusammengefasst. Welcher der Teilprozesse dominiert, hingt von den experimentellen
Bedingungen ab. Tunnelionisation tritt auf, wenn Laserpulse mit hoher elektromagnetischer
Feldstirke (hohe Intensitét) und geringer Frequenz (grofle Wellenlinge) eingestrahlt werden.
Multiphotonenionisation dominiert hingegen bei hohen Laserfrequenzen und geringen elektro-
magnetischen Feldstirken. Welcher der Prozesse iiberwiegt und wie hohe beziehungsweise
niedrige Feldstdrken und Frequenzen definiert sind, kann mittels des Keldysh-Formalismus ab-
geschitzt werden [Kel65]. Es wird ein Keldysh-Parameter y mit
* 1/2
y— o {m cnmeoEg} 2.1
e 1
definiert. Dabei sind m die Laserfrequenz, I die Intensitit in der fokalen Ebene, m* die reduzierte
Masse und e die Elektronenladung des Elektron-Lochpaares, n,, der Brechungsindex des Ma-
terials, E, die Energie der Bandliicke, ¢ die Lichtgeschwindigkeit und €&, die elektrische Feld-
konstante. Es sei an dieser Stelle jedoch erwihnt, dass die Keldysh-Theorie durch experimentell
ermittelte Daten fiir die Berechnung der Photoionisation bestitigt [Stu96a, Stu96b, Chil 1] wird,
aber auch Abweichungen davon festgestellt wurden [Len98].

Multiphotonenionisation (y > 1)

Liegt eine hohe Laserfrequenz ®, sowie eine geringe Laserintensitit vor, ist der Hauptprozess
der Photoionisation die Multiphotonenionisation. Der Keldysh-Parameter ist deutlich groBer
als 1. Es werden dann zeitgleich eine Anzahl n Photonen absorbiert, sofern die Bedingung
nho > E; erfiillt ist. In Abbildung 2.1 a) ist dieser Zusammenhang fiir die simultane Absorption
von drei Photonen gezeigt. Ein Elektron wird aus dem Valenz- in das Leitungsband transferiert.
Die sogenannte Multiphotonenionisationsrate kann durch

Pypr = Oppal (2.2)

beschrieben werden. Dabei ist / wieder die Intensitit der verwendeten Strahlung und o, ein
materialabhéngiger nichtlinearer Absorptionswirkungsquerschnitt. Der Wert dieses Parameters
nimmt sehr schnell mit steigender Ordnung n ab. Auf die Bestimmung dieses Parameters und
auf eine detailliertere Betrachtung der MPI wird in Abschnitt 2.4 eingegangen.
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der Photoionisationsprozesse.

Tunnelionisation (y < 1)

Werden sehr hohe elektro-magnetische Feldstirken, also hohe Intensititen jedoch geringe
Laserfrequenzen des Laserlichts verwendet, trifft der Prozess der Tunnelionisation auf. Der
Keldysh-Parameter ist in diesem Fall viel kleiner als 1. Aufgrund der hohen Feldstirken kann
die Bandstruktur des Materials verzerrt und damit abgesenkt werden. Elektronen konnen aus
dem Valenz- in das Leitungsband tunneln. In Abbildung 2.1 b) ist die Tunnelionisation sche-
matisch dargestellt. Sowohl eine mathematische Erkldrung [Kel65] wie auch experimentelle
Bestimmung [Len98, Mao04] der Rate der Tunnelionisation sind in der Literatur zu finden.

Intermediiires Regime aus Multiphotonen- und Tunnelionisation (Y~ 1)

Liegt ein Keldysh-Parameter von ungeféhr 1 vor, spricht man von einem intermediiren Regime.
Einerseits wird wie bei der Tunnelionisation die Potentialbarriere abgesenkt, andererseits wer-
den simultan mehrere Photonen absorbiert. Die einzelnen Prozesse tragen somit gleichzeitig zur
Photoionisation bei, jedoch mit jeweils geringerem Beitrag als die jeweiligen Einzelprozesse.
Schematisch dargestellt ist dieses Regime in Abbildung 2.1 ¢). Eine vollstindige mathematische
Beschreibung dieses Regimes befindet sich ebenfalls in [Kel65].

Bestimmung des Keldysh-Parameters

Eine beispielhafte Berechnung des Keldysh-Parameters gibt Aufschluss, in welchem Regime
man sich bei der in dieser Arbeit verwendeten Materialien und fs-Laserquelle sowie Fokussie-
rungsparameter befindet.

Wird ein gauBformiger Laserpuls der Wellenldnge 775 nm mit einer Pulsenergie von 1 uJ und
150 fs Pulsdauer auf eine Fliche von 1,25-10~7cm? (entspricht einem Strahldurchmesser von
4 um) fokussiert, belduft sich die Intensitét auf 5,3- 10'3 W/cm?. Nimmt man zusitzlich fiir die
reduzierte Masse des Elektron-Lochpaares m* = 0, 5m, an, liegt der Keldysh-Parameter fiir YLF
(nm = 1,45, Eg = 11€V) bei 1,16. Fiir die Strukturierung von KTP (ny, = 1,84, E; =3,6€V)
und SLT (n =2,25, Eg =4,2¢eV) wurden hohere Intensititen verwendet, so das die Keldysh-
Parameter in diesen Fillen bei 0,43 (KTP) beziehungsweise 0,44 (SLT) liegen.

Die Anderung des Keldysh-Parameters ist fiir die Variation der im Verlauf dieser Arbeit ver-
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wendeten Herstellungsparamter fiir YLF und KYF gering. Die Strukturierung mit dem hier
verwendeten fs-Laser findet daher sehr wahrscheinlich im intermedidren Regime der Photoio-
nisation statt. Fiir KTP und SLT konnte das vorherrschende Regime aufgrund des geringeren
Keldysh-Parameters schon die Tunnelionisation sein.

2.1.2 Avalanche-Ionisation

Es konnte gezeigt werden, dass unter bestimmten Umstinden die Multiphotonenionisation und
die Tunnelionisation jeweils allein nicht fiir die Erzeugung der notwendigen Dichte freier La-
dungstriger fiir eine Modifikation ausreichen [Stu96a, Mao04, Chill]. Es muss also ein weite-
rer Mechanismus involviert sein, um eine Modifikation in das Kristallgitter einzubringen. Erst
durch die Avalanche-Ionisation kann die benotigte Ladungstrigerdichte von etwa 10'%cm™3
erzielt werden [Spa81]. Das Modell der Avalanche-lonisation beschreibt, dass freie Elektro-
nen im Leitungsband (Startelektronen) eingestrahlte Photonen linear absorbieren konnen. Freie

Absorption durch freie Stofionisation
Ladungstrager

Valenzband
(VB)

Valenzband
(VB)

a) b)

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung des Avalanche-Ionisationsprozesses.

Elektronen im Leitungsband konnen zum Beispiel durch die MPI oder Tunnelionisation er-
zeugt werden. Durch sukzessive Absorption mehrerer Photonen konnen die Elektronen weiter
an Energie gewinnen. In Abbildung 2.2 a) ist dies fiir den Fall der Absorption von vier Photonen
dargestellt. Da neben der Energie auch der Impuls erhalten bleiben muss, ist eine Wechselwir-
kung mit Phononen des Kristalls notwendig. Hat das Elektron ausreichend Energie gewonnen
(nh® > Ey) kann durch StoBionisation ein weiteres Elektron aus dem Valenz- in das Leitungs-
band angeregt werden (Abbildung 2.2 b)). Im Leitungsband stehen nun zwei Elektronen zur
Verfligung und der Prozess kann von vorne beginnen, nun mit der doppelten Anzahl von Start-
elektronen. Es ergibt sich ein exponentieller Anstieg der Elektronendichte im Leitungsband.
Mathematisch lédsst sich die Rate der Avalanche-lonisation in Abhidngigkeit der Intensitét /
durch

PAI(I) = OCAII(I) (2.3)
mit einem Materialparameter oia1 beschreiben.

Ratengleichung

Werden die Prozesse der Photoionisation und Avalanche-Ionisation zusammengefasst, kann ei-
ne Ratengleichung definiert werden [Stu96a, Stu96b] und unter Beriicksichtigung von Verlusten
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und Rekombinationsprozessen nach [Chil 1] zu

0 el v — Ne e
”at( )_n nV” (Per(1) + nePar(l)) —’;—r (2.4)

erweitert werden. Mit dieser Gleichung wird die Zunahme der Elektronendichte im Leitungs-
band n. durch die Photoionisation Pp; und die Avalanche-Ionisation Paj bestimmt. Fiir Pp; muss
die Gleichung fiir das vorliegende Regime verwendet werden. Dabei ist n, die Elektronendichte
im Valenzband zu Beginn des Prozesses. Die Zeitkonstante T, beschreibt die Rekombination der
freien Elektronen und die zugehorige Rate wird durch den letzten Term in der Gleichung 2.4
beschrieben. Beispielsweise betrigt der Wert fiir T, in Quarzglas etwa 150 fs [Chil 1]. Die Zeits-
kala fiir auftretende Elektron-Phonon-Streuung betrigt etwa 1 ps [Gat08]. Bei Verwendung von
fs-Laserpulsen zur Erzeugung freier Ladungstriger kann die Elektron-Phonon-Streuung daher
vernachlidssigt werden und die Prozesse konnen davon unabhéngig betrachtet werden.

Die hier gezeigte stark vereinfachte Beschreibung der einzelnen Prozesse der Photoionisati-
on und Avalanche-Ionisation konnen in Experimenten jedoch nur schwer separat voneinander
untersucht werden. Wie grof3 der Anteil eines einzelnen Prozesses zu Erzeugung einer Modifi-
kation ist, ldsst sich daher nur eingeschrinkt bestimmen, ist jedoch Thema aktueller Forschung
[Jup09, Chil1, Moul2]. In Abschnitt 2.4 wird beschrieben, wie durch Simulationen und Expe-
rimente versucht wurde, die Multiphotonenionisation material- und wellenlingenabhingig zu
untersuchen. Die Ergebnisse konnen als Grundlage fiir weiterfiihrende Experimente und fiir das
tiefergehende Verstindnis der einzelnen lonisationsprozesse dienen.

2.2 Materialmodifikationen durch fs-Laserstrahlung

Durch die nichtlineare Photoionisation kann, wie im Abschnitt 2.1.1 erldutert, eine hohe Dich-
te freier Ladungstriger im Leitungsband erzeugt werden, deren Energie auf das Kristallgitter
abgegeben wird. Das modifizierte Material kann einen anderen Brechungsindex aufweisen als
das nicht modifizierte Material. Der Ubertrag der Energie auf das Kristallgitter verlduft auf
verschiedenen Zeitskalen, die im folgenden Abschnitt ndher erklédrt werden.

2.2.1 Energieiibertragung ins Kristallgitter

Abbildung 2.3 verdeutlicht die ablaufenden Prozesse und die typischen Zeitskalen, die sich
durch den Beschuss eines kristallinen Dielektrikum mit fs-Laserpulsen ergeben [Gat08]. Die
Photoionisationsprozesse und Avalanche-lonisationsprozesse setzen innerhalb kurzer Zeit ein
und erstrecken sich iiber eine Dauer von 100 fs beziehungsweise einigen Pikosekunden. Durch
die hohe Elektronendichte entsteht ein Plasma im Material. Innerhalb dieser Zeit kann das
erzeugte Plasma Energie gewinnen und sich aufheizen. Durch das verspitete Einsetzen der
Elektron-Phonon-Streuung (ca.1 ps) liegt ein heiBes Elektronenplasma in einem kalten Kris-
tall vor. Mit Einsetzen der Wechselwirkung des Elektronenplasmas mit dem Kristallgitter wird
die Energie iibertragen. Die Bildung einer Schockwelle sowie Auftreten von Wirmediffusi-
on beginnt erst nach einigen zehn bis 100 ps, so dass das Material lokal sehr stark erhitzt wird
[Gle97, Gat08]. Aufgrund der hohen Temperatur und des starken Temperaturgradienten wird lo-
kal der Druck innerhalb des Kristallgitters erhoht, was zur Ausbildung einer Schockwelle fiihrt,
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Abbildung 2.3: Schematische Darstellung der Prozesse bei einer Photoionisation nach [Gat08, Siel0Oa].

die sich von dem heiflen Bereich wegbewegt [Pan09]. Im Material kann es dann einerseits in
den Bereichen hohen Drucks zu Mikroexplosionen kommen oder schmelzen und rekristalli-
sieren. Die Entstehung der Mikroexplosionen kann durch Effekte wie die Selbstfokussierung
verstirkt werden (siehe Abschnitt 2.3). Diese Zerstorungen driicken das umgebende Material
nach aullen, es entstehen Hohlrdume in den Bereichen der Mikroexplosionen und verdichtetes
Material in der Umgebung davon [Gle97]. Auf der selben Zeitskala wie die Ausbreitung der
Schockwelle setzt die Wiarmediffusion ein. AbschlieBend kiihlt der Kristall ab und erstarrt.
Das fs-Lasersystem, das im Rahmen dieser Arbeit verwendet wurde, hat eine Repetitionsrate
von 1 kHz. Zwei aufeinander folgende Laserpulse haben somit einen Zeitunterschied von 1 ms.
Es kann daher davon ausgegangen werden, dass nach dem Beschuss des Materials mit einem
Laserpuls alle hier gezeigten Prozesse vollstindig abgeschlossen sind. Ein weiterer Laserpuls
trifft bei den verwendeten Herstellungsparametern auf bereits modifiziertes Material, was zu
bestimmten kumulativen Effekten fiihren kann (siehe Kapitel 3.4.3).

2.2.2 Brechungsindexinderung in Kkristallinen Dielektrika

Durch die Bestrahlung mit Laserpulsen kann das Material wie im Abschnitt oben erldutert, mo-
difiziert werden. Brechungsindexdnderungen innerhalb des Materials konnen allgemein durch
unterschiedliche Prozesse induziert werden. So konnen Brechungsindexdnderungen durch die
Umwandlung von kristallinem in amorphes [Gor03, Apo04, Nej05] Material, sowie eine Zer-
storung der Kristallstruktur [Apo04, Bur06, Cam07, Bor07] erzielt werden. Die Erzeugung von
Farbzentren sowie eine Dichtednderung durch Mikroexplosionen [McMO8] fithren ebenfalls zu
einer Variation des Brechungsindex.

Als Farbzentren werden Fehlstellen in Kristallen bezeichnet. Farbzentren konnen Licht absor-
bieren und zu einem veréinderten Brechungsindex des Materials fithren [F1i58]. Weitere Erkla-
rungen iiber die Erzeugung von Farbzentren und eine Auflistung von fs-laserinduzierten Farb-
zentren in verschiedenen Materialien sind in [Siel0a] gegeben.

Die Anderung des Brechungsindex durch Dichteinderungen aufgrund von Mikroexplosionen
oder Schmelzen und Rekristallisieren kann durch den elasto-optischen Effekt erkldrt werden.
Die Dichteinderung bewirkt Spannungen im Material, was wiederum die Anderung des Bre-
chungsindex zur Folge hat [Wem70], es tritt Doppelbrechung auf. Die Anderung des Bre-
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chungsindex An kann iiber
An=—-Co (2.5)

bestimmt werden, wenn der photo-elastische Tensor C und der Spannungstensor ¢ bekannt sind
[SchO5].

Welche Prozesse hauptsichlich fiir eine Anderung des Brechungsindex verantwortlich sind,
hiingt stark von der Wahl der Herstellungsparameter und der verwendeten Materialien ab. Im
Rahmen dieser Arbeit wurden die Herstellungsparameter meist so gewihlt, dass das Material
im Bereich des fokalen Volumens der fs-Laserstrahlung zerstort wurde. Der Hauptprozess der
Brechungsindexédnderung ist daher durch induzierte Spannungen gegeben.

2.3 Nichtlineare Propagation

Propagiert Licht mit hohen Intensititen durch transparente Materialien konnen neben der ge-
nannten NLA weitere Effekte wie Selbstfokussierung, Defokussierung und Filamentation auf-
treten. Der Brechungsindex des Materials ist abhidngig von der eingestrahlten Intensitit. Dies
ist allgemein durch die Relation

nm = ng +nal (2.6)

gegeben, wobel ng der lineare und n; der nichtlineare Brechungsindex erster Ordnung des Ma-
terials sind. Fiir einen Laserpuls mit einer gau3férmigen Intensitidtsverteilung hat dies zur Folge,
dass im Zentrum des Strahls bei der Propagation durch das Material der Brechungsindex stirker
gedndert wird als in den Flanken des Strahls. Der gednderte Brechungsindex im Zentrum wirkt
dann wie eine Linse, die je nach Vorzeichen des nichtlinearen Brechungsindex als Sammel-
oder Zerstreuungslinse wirken kann.

Tritt Filamentation auf, so bildet sich im Material ein Kanal nahezu konstanter Intensitit aus.
Modifikationen konnen dadurch deutlich ausgedehnter sein, als im Fall ohne Filamentation. Im
Material tritt diese auf, wenn eine kritische Laserleistung Py, von

3,77\?
kr p—
STCn()l’lz

2.7)

tiberschritten wird. Dabei ist A die Zentralwellenlidnge des Laserpulses. Aufrecht erhalten wird
das Filament durch das Zusammenspiel aus Selbstfokussierung und dem im Abschnitt 2.2 be-
schriebenen Elektronenplasma, das eine defokussierende Wirkung hat [Mao04]. Dieser kom-
plexe Zusammenhang aus Filamentation, Selbstfokussierung und Defokussierung kann sogar
zu einer oder mehreren rdumlichen Aufspaltungen des Filaments fiihren [FibO1].

11
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2.4 Bestimmung der Ordnung des nichtlinearen
Absorptionsprozesses mittels Z-Scan-Technik

Mit Hilfe des Z-Scan-Aufbaus konnen optisch nichtlineare Eigenschaften transparenter Mate-
rialien vermessen werden. Dabei wird die zu untersuchende Probe entlang der Propagations-
richtung eines Laserstrahls durch dessen Fokus verfahren und die durch die Probe transmittierte
Leistung gemessen. Befindet sich die Probe im Fokus und ist somit die Intensitit am hochsten,
ist die Transmission aufgrund von starker nichtlinearer Absorption am geringsten.

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Kristalle sind fiir Wellenlédngen im sichtbaren und
nahen infraroten Spektralbereich typischerweise transparent und weisen somit eine zu vernach-
lassigende lineare Absorption der Strahlung auf. Mit der Z-Scan-Technik kann die Multiphoto-
nenabsorption eines Materials mit Hilfe von fs-Laserpulsen vermessen werden. Grundlegende
Konzepte und Experimente der Z-Scan-Technik wurden von Sheik-Bahae et al. [She90] ent-
wickelt. Sie ist heutzutage meist fiir Glidser oder Gase eine gingige und zuverlidssige Technik
[DeS93, Li00, Tsi06, Mal2]. Die Messung ist zerstorungsfrei und kann fiir eine Vielzahl unter-
schiedlicher Materialien verwendet werden. Eine weitere Anwendungsmoglichkeit des Z-Scan-
Aufbaus ist die Moglichkeit der Vermessung des nichtlinearen Brechungsindex n, (Kerr-Linse)
eines Materials [Wan94].

In diesem Kapitel werden nach der theoretischen Betrachtung der Multiphotonenabsorption Si-
mulationen auf Basis dieser Theorie durchgefiihrt. AnschlieBend werden der experimentelle
Aufbau beschrieben und Messergebnisse gezeigt. Ein Vergleich zu den Simulationen gibt Auf-
schluss iiber die vorherrschenden Absorptionsprozesse. AbschlieBend werden die Ergebnisse
bewertet und Optimierungsmoglichkeiten diskutiert.

2.4.1 Theoretische Betrachtung des Z-Scans

Die folgende theoretische Betrachtung der nichtlinearen Absorptionsprozesse orientiert sich an
der Veroffentlichung von Corréa et al. [Cor07].

Tritt in einem Material nichtlineare intensititsabhéngige Absorption auf, kann dies in der Form
o(l) = o + o (I) beschrieben werden. Darin sind I die Intensitiit des Probenlichtes, o der li-
neare Absorptionskoeffizient und o (1) der nichtlineare Absorptionsterm, der sich aus mehreren
Termen zusammensetzen kann. In der Strahltaille des Probenstrahls, der durch einen GauB3strahl
beschrieben wird, liegt ein Maximum der Intensitit und bei Auftreten nichtlinearer Absorption
(o/(I) > 0) ein Minimum in der Transmission vor. Bei der Messung der Transmission wird die
Probe durch den Fokus des Probenstrahls entlang der Strahlachse (z-Richtung) verfahren. Es er-
gibt sich eine typische Absorptionssignatur. Fiir die analytische Betrachtung dieses nichtlinea-
ren Absorptionsprozesses miissen jedoch Annahmen und experimentelle Rahmenbedingungen
eingefiihrt werden. Eine grundlegende Annahme ist, dass innerhalb des Materials nur jeweils ein
nichtlinearer Absorptionsprozess stattfindet. Eine Uberlagerung von Absorptionsprozessen ver-
schiedener Ordnungen kann nicht betrachtet werden. Weitere Annahmen die getroffen werden
miissen, konnen experimentell garantiert werden. So muss sichergestellt werden, dass die Di-
cke L der Probe viel diinner ist, als die Rayleighldnge zr des Probenstrahls (L < zr). Aullerdem
muss die Strahlqualitit des Probenstrahls moglichst genau bekannt sein. So ist es notwendig,
die Strahlparameter und die verwendeten Pulsenergien genau zu kennen.
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Die intensititsabhingige Absorption wird fiir die mathematische Betrachtung durch den Ab-
sorptionskoeffizienten o nach o = oty + 0] + 031 + 0yl> + osI* - - - definiert, wobei o, (n =
2,3,4...) die jeweiligen NLA-Koeffizienten sind. Eine detaillierte Betrachtung dazu ist in
[Boy03] gegeben. Unter der Annahme vernachléssigbarer linearer Absorption, wird die Ab-
nahme der Intensitét innerhalb der Probe durch

dl(z,nt)

= —0o,l"(z,n1,1) (2.8)
dz

beschrieben. Fiir einen rdumlich gauformigen Probenstrahl kann nach einigem Umformen (sie-
he Gleichungen 4 und 5 in [Cor07]) eine Gleichung fiir die durch die Probe transmittierte Leis-
tung P(z,t) gefunden werden. Durch Normierung auf die eingestrahlte Leistung P;(t), ergibt
sich eine zeitunabhingige normierte Transmission zu

o P(r)dt
oL Pi(t)dt
Je nach untersuchtem nichtlinearen Absorptionsprozess ergeben sich Losungen nach Gleichung

2.9 zu den unten angegeben Gleichungen. Fiir den Fall n = 2 konnte von [She90] eine analyti-
sche Losung entwickelt werden und es ergibt sich fiir die normierte Transmission

T(z) = (2.9)

1 0 52
Tr(z) = / In(1+gope ©)dd,
()= o | )
10 L2 (2.10)
. 02 LW
mit gg = wz(z)o‘

Darin ist wy der Radius der Strahltaille des verwendeten Probenstrahls, w(z) ist der Strahlradius
in Abhéngigkeit der z-Position und Iy ist die Intensitét in der fokalen Ebene des Strahls. Die
Integration iiber do beinhaltet die rdumliche Feldverteilung des verwendeten Probenstrahls. Fiir
die hoheren nichtlinearen Absorptionsordnungen (n = 3,4,5) sind je nach Prozessordnung fol-
gende Gleichungen giiltig.

Fiir n = 3:
1 I R(x)
TI3(z) = ——dx
\/E\2/2Q3L(IOW%/W2(Z))2 0 xv—lInx (2.11)
mit R(x) = In (\/ 1+ 2asL(owd /w2 (2)2 + ) 205 (Tow /w? (z))2> .
Fiir n =4 gilt:

1 L R(A)
Iu(z) = dx,
4(2) 3\/ﬁ</3oc4L(Iow(2)/W2(Z))3/0 xv/ —Inx
mit R(A) = (ﬂz x( =1 H)—ﬁarctan[ 1]+ s (212

A 2

und A(x \/1 3OC4L(10W2/W (z))3x3) 1
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Fiir n = 5 gilt:
1 ' R(4)
T5(z) = dx,
2ﬁ</4a5L(lowg/w2(z))4 0 xv/—Inx
2.1
mit R(A) =In Abx) +1 —arctan [A(x)] + T @13

Alx)—1

und A(x) = {‘/1 + (dosL(Iowg/w(z))*x*) !

2

Die Integrale ergeben sich durch die Berechnung der Leistung und anschlieBende Normierung
nach Gleichung 2.9. Fiir die tiefer gehende Analyse des Zusammenhangs der intensititsabhin-
gigen Absorption sei auf [Cor07] verwiesen. Mit Hilfe dieser Gleichungen konnen unter der
Verwendung angenommener Parameter Simulationen durchgefiihrt werden, wie sie im folgen-
den Abschnitt vorgestellt werden.

2.4.2 Simulationen

Die durchgefiihrten Simulationen basieren auf den in der Theorie gezeigten Gleichungen
2.10 — 2.13. Die fiir die Simulationen verwendeten Parameter sind im Anhang A.1 angegeben.
Hier sollen zunichst die prinzipiellen Kurvenverlidufe gezeigt und diskutiert werden.
In einem Experiment konnen nach der Messung mittels Z-Scan, mit dem Fit-Parameter des
NLA-Koeffizienten o, und bekannten GroBen des Probenstrahls unter der Verwendung der
Gleichungen 2.10 —2.13, Kurvenanpassungen durchgefiihrt werden. Die Kurvenanpassung
hat dann als Ergebnis den NLA-Koeffizienten, sowie die vorherrschende Ordnung des nicht-
linearen Absorptionsprozesses. Aus O, kann dann in einem weiteren Schritt der nichtlineare
Absorptionswirkungsquerschnitt 6,,pp berechnet werden. Dieser ist nach
n—1

GuPA = % (2.14)
definiert. Ny ist die Dichte der Ionen im absorbierenden Medium und /v ist die Photonenener-
gie. Dieser kann dann fiir die Berechnung der Multiphotonenabsorptionsrate (Gleichung 2.2 in
Kapitel 2.1.1) genutzt werden.
Eine weitere Moglichkeit zur Ermittlung der vorliegenden Prozessordnung der nichtlinearen
Absorption kann durch die Umrechnung der z-Position in eine Intensitédt bestimmt werden. Un-
ter der Annahme eines Gauf3strahls kann mit

2
w(z) = wo ] 1+ (i) (2.15)

<R

der Strahlradius w(z) (1/e?) in Abhiingigkeit der z-Position berechnet werden. Die Strahltaille
wo, sowie die Rayleighlinge zr =7 - w(z) / (M2 . k) sind bekannte GréBen. Die Intensitét in Ab-
hiingigkeit von z betriigt dann mit der Pulsdauer T (sech®-Pulse) und der eingestrahlten Energie
Ep

Ep

1) =0,88 —— o

(2.16)
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2.4 Bestimmung der Ordnung des nichtlinearen Absorptionsprozesses

Die normierte Transmission wird fiir diese Betrachtung in eine Absorption umgerechnet. Wird
diese Absorption gegeniiber der berechneten Intensitit aufgetragen ist ein Zusammenhang mit
1"=1) gegeben. Bei einer Auftragung in doppeltlogarithmischer Darstellung ist daher, in einem
bestimmten Intervall, ein linearer Zusammenhang erkennbar. Fiir Intensititen, die zu gering
sind, kann kein nichtlinearer Absorptionsprozess beobachtet werden. Fiir grof3e Intensitéiten tritt
eine Séttigung der Absorption auf. Die Kurve flacht dann ab, die Steigung geht gegen null. Bei
welchen Intensititen diese Séttigung eintritt, hingt von den vorliegenden NLA-Koeffizienten
und der Ordnung des nichtlinearen Prozesses ab. Ebenfalls ist es fraglich, ob bei immer weite-
rer Erhohung der Intensitét hier nicht betrachtete Effekte wie die Plasmadefokussierung (siehe
Kapitel 2.3) oder eine Zerstorung des Materials auftreten. Innerhalb des linearen Bereichs kann
aus der Steigung m die Ordnung des nichtlinearen Absorptionsprozesses n = (m+ 1) bestimmt
werden.

In der Abbildung 2.4 sind beispielhaft die Ergebnisse der Simulationen fiir die 2 PA — 5 PA?
gezeigt. In Abbildung 2.4 a) ist die normierte Transmission nach Gleichungen 2.10-2.13 ge-
geniiber der z-Position der Probe aufgetragen. Es ist zu erkennen, dass mit zunehmender Ord-

_ b 101 —2PA —3PA —4PA —5PA ]
i E
Z S
c 1 = 14 -
9 [ 3 3
g
g s 0,1-5 3
c (/2] 3 3
S - 1 2 ]
= < ]
€ 0,014 ]
g —2PA —3PA —4PA —5PA :

0 1 T 1 1E-3 T T

-1,0 -0,5 0,0 0,5 1,0 1 10 100
a) z-Position [w.E.] b) Intensitat [w.E.]

Abbildung 2.4: Simulationsergebnisse der normierten Transmission fiir die Prozesse der 2 PA, 3 PA, 4 PA, 5PA a).
In b) sind die Werte der Absorption in Abhéngigkeit der Intensitét in doppeltlogarithmischer Skalierung dargestellt.
Es ergeben sich lineare Zusammenhénge der Absorption von der eingestrahlten Leistung.

nung die Kurve einschniirt. Dies ist damit zu erkldren, dass fiir Prozesse hoherer Ordnung nur
in kleinen Bereichen vor und hinter dem Fokus ausreichend hohe Intensitidten herrschen um
eine nennenswerte Absorption hervorzurufen. Die Parameter wurden so gewdhlt, dass sich ein
gleicher Wert der minimalen normierten Transmission unabhéngig von der Prozessordnung er-
gibt. In Abbildung 2.4 b) ist fiir die verschiedenen Ordnungen die Absorption in Abhingigkeit
der eingestrahlten Intensitéit dargestellt. Fiir Prozesse zweiter und dritter Ordnung (m = 1 bzw.
m = 2) ergibt sich direkt ein linearer Verlauf der Kurven, wéhrend fiir 4 PA und 5 PA zu Beginn
ein horizontaler Verlauf ersichtlich ist. Ein linearer Zusammenhang wird erst spiter erreicht.
Zusitzlich erkennt man den Beginn einer Séttigung der Absorption bei hohen Intensitidten. Die
Steigung wird einzig durch die Ordnung des vorliegenden Prozesses bestimmt. Ist demnach
dennoch ein Einfluss der Intensitét auf die Steigung erkennbar, l4sst sich daraus schlie3en, dass
wihrend des Experiments ein nicht beriicksichtigter zusitzlicher Prozess prisent sein kann. So

ZPA:Photonenabsorption
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2 Nichtlineare Wechselwirkung

konnten durch Ionisationsprozesse (siehe Kapitel 2.1) Abweichungen vom erwarteten Verhalten
auftreten. Auch die sogenannte Above Threshold Ionization (ATI), bei der eine Absorption von
mehr Photonen auftritt, als es fiir die Uberwindung der Bandliicke notwendig ist, kann als Er-
kldarung fiir ein intensitdtsabhingiges Verhalten angefiihrt werden. Gleichung 2.8 ist dann nicht
mehr giiltig.

2.4.3 Experimenteller Aufbau

Das Schema des Aufbaus zur Bestimmung des nichtlinearen Absorptionskoeffizienten so-
wie der Ordnung der Multiphotonenabsorption ist in Abbildung 2.5 gezeigt. Als Quelle der
fs-Laserpulse wird ein NOPA3 verwendet, der in einem Wellenldngenbereich von 460 nm
bis 1600 nm durchgestimmt werden kann. Die Pulsdauer wird durch den CPA (vgl. Kapitel
3.2), der als Pumpquelle fiir den NOPA dient, bestimmt und betrédgt fiir extern nicht weiter
komprimierte Pulse ca. 160 fs. Die nutzbare Pulsenergie der linear polarisierten Strahlung hiingt
von der gewidhlten Wellenldnge ab und betrdgt im Maximum ca. 12 pJ bei 500 nm. Wihrend
der Experimente wurde die Wellenldnge in einem Bereich von 490 nm bis 670 nm variiert. In
diesem Bereich war die verwendbare Pulsenergie nach notwendiger Strahlformung mit ca. 1 uJ
hoch genug, dass nichtlineare Absorptionseffekte gemessen werden konnten.

Es sei erwihnt, dass nur das Material YAG untersucht wurde. Dies liegt darin begriindet,
dass es aufgrund der Isotropie und der geringeren Bandliicke des Materials im Vergleich zu
YLF im Z-Scan-Aufbau zu weniger StorgroBen kommen kann. Diese StorgroBen sind zum
Beispiel polarisationsabhiingige Effekte, die nicht in der Theorie beriicksichtigt werden. Die
geringere Bandliicke ermoglicht innerhalb des untersuchten Wellenldngenbereichs die Mes-
sung von 3 — 4 Photonenabsorptionen in YAG. Bei YLF wire nur die Messung der Absorption
von 5 — 6 Photonen moglich. Aus diesem Grund wurde fiir erste grundlegende Experimente
YAG gewihlt. Fiir YAG mit einer Bandliicke von ca. 190 nm (6,5eV) [Sla69] wird bei einer
Wellenlénge von 490 nm des Probenstrahls eine Prozessordnung von n = 3 erwartet.

Wie eingangs beschrieben, wird die Probe durch den Fokus des Probenstrahls entlang der
z-Achse bewegt. Dies wird mit Hilfe einer computergesteuerten hochgenauen Linearachse
(MiCos HPS-170) erreicht. Die Linearachse ermdglicht Schrittweiten von 10 um mit einer
Wiederholgenauigkeit von 1 um. Fiir den Versuch ist es essentiell, die Strahlqualitit des Pro-
benstrahls genau zu kennen. Dabei ist eine Strahlqualitit mit einer Beugungsmafizahl von
M? =1 anzustreben. Dies wird mit Hilfe von Blenden und eines Raumfilters innerhalb des
Strahlengangs realisiert. Die erste Blende direkt nach dem NOPA mit einem Durchmesser von
0,5 mm sorgt dafiir, dass die durch die Blende transmittierte Strahlung nahezu rund ist. Nach
einer Umlenkung erfolgt eine weitere Strahloptimierung mit Hilfe eines Tiefpassfilters, der zu-
sitzlich den Strahl auf einen Durchmesser von ca. 1 mm aufweitet und kollimiert. Nach einem
variablen Abschwicher, wird die eingestrahlte Leistung mit Hilfe eines diinnen Glasplittchens
und eines Leistungsmessgerits (PM 1) gemessen. Mittels eines A/2-Plittchens kann die Pola-
risation des auf die Probe auftreffenden Probenstrahls eingestellt werden. Die Brennweiten der
verwendeten Fokussierlinsen (Linse 1) variierten zwischen 40 mm und 80 mm. Die durch die
Probe transmittierte Strahlung wurde durch eine weitere Linse (Linse 2) rekollimiert und auf ein
weiteres Leistungsmessgerit (PM 2) abgebildet. Dort kann nach Normierung die Leistung P(z)

3NOPA: Abkiirzung fiir Noncollinear Optical Parametric Amplifier
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2.4 Bestimmung der Ordnung des nichtlinearen Absorptionsprozesses

gemessen werden. Im Experiment wurde mit einer Schrittweite von 25 um entlang der z-Achse
die Probe durch den Fokus des Probenstrahls verfahren. An jedem Messpunkt wurde eine zeit-
liche Mittelung der Leistungswerte von drei Sekunden durchgefiihrt. Eine weitere Erhhung
der Genauigkeit wurde durch eine Mittelung iiber jeweils zehn Durchldufe je Wellenldnge und
Energie erreicht. Der Probenstrahl hatte in der Ebene, in der die Linse 1 positioniert war, einen
Durchmesser von 1,3 mm und unter der Verwendung einer Linse von 60 mm betrug der Strahl-
durchmesser in der Taille in Luft 40 um. Dies entspricht einem M?-Wert von ungefihr 1,2.

\
L NOPA
Blende
PM 1
Tiefpassfilter
A2-Plattchen Linse 1 Linse 2

N .

Abschwacher Probe auf
Linearachse

¢ Nd

Abbildung 2.5: Schema des experimentellen Z-Scan-Aufbaus.

2.4.4 Ergebnisse

Mit dem beschriebenen Aufbau und unter der Verwendung einer Fokussierlinse mit einer Brenn-
weite von 60 mm wurden in Abhéngigkeit der eingestrahlten Energie und bei unterschiedlichen
Wellenldngen Z-Scan-Messungen durchgefiihrt. In Abbildung 2.6 a) sind fiir eine eingestrahlte
Energie von 0,13 uJ die Kurven der Z-Scan-Messungen fiir drei unterschiedliche Wellenlédngen
476 nm, 480nm und 515 nm dargestellt. Es ist zu erkennen, dass bei einer Wellenlidnge von
476 nm eine maximale Absorption von ca. 35 % vorlag. Die maximale Absorption verringert
sich bei steigender Wellenlidnge. Sie liegt bei 20 % fiir 480 nm und ist im Fall von 515 nm bei
einer eingestrahlten Energie von 0,13 uJ fiir eine Messung zu gering. Wird daraufhin die ein-
gestrahlte Energie auf 0,2 pJ erhoht, liegt die gemessene Absorption bei dieser Wellenlinge bei
5 %. Dargestellt wird dies in der Abbildung 2.6 b). Wird bei dieser Energie die Wellenlidnge
weiter erhoht, sinkt die Absorption wieder auf einen Wert, der nicht detektiert werden kann.

Um einen vollstindigen Z-Scan aufzunehmen, ist ein Verfahrweg von 2 mm notwendig. Unter
der Verwendung einer konstanten Wellenldnge (490 nm) wurden zusitzlich Z-Scan-Kurven fiir
verschiedene eingestrahlte Energien aufgenommen. Die Abbildung 2.7 a) zeigt den Zusammen-
hang zwischen der normierten Transmission und der z-Position fiir eingestrahlte Energien von
0,1 uJ - 0,3 ). Hier zeigt sich, dass die Absorption abhiingig von der eingestrahlten Energie
ist. Durch Auftragung gegen die Intensitét ist ein linearer Zusammenhang in einem bestimmten
Intervall zu erwarten (siehe Abbildung 2.4 b)). Gezeigt ist dies fiir die durchgefiihrten Mes-
sungen in Abbildung 2.7 b) fiir eingestrahlte Energien von 0,1 uJ — 0,3 uJ. Es ist ein Rauschen

17
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Abbildung 2.6: Fiir die Wellenldngen von 476 nm, 480 nm und 515nm und einer eingestrahlten Energie von
0,13 uJ ist die normierte Transmission in Abhingigkeit der z-Position aufgetragen a). In b) sind fiir die Wellen-
langen von 515 nm, 520 nm und 580 nm und fiir eine eingestrahlte Energie von 0,2 pJ dargestellt.
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Abbildung 2.7: Z-Scan-Kurven, die mit einer Wellenlinge von 490nm und eingestrahlten Energien von
0,1 pJ —0,3u) gemessen wurden a). Die zugehorige Absorption in Abhingigkeit der berechneten Intensitit ist
in b) dargestellt.

bei geringer Absorption erkennbar. Ebenfalls zeigt sich eine weitere Abweichung zur Theorie,
dass fiir eine bestimmte Absorption (zum Beispiel 1 %), unterschiedliche Intensitéten, je nach
eingestrahlter Energie, notwendig sind.

Eine weitere Moglichkeit zur Anderung der Intensitiit besteht darin, die Probe im Fokus (z = 0)
des Probenstrahls zu positionieren und die eingestrahlte Energie mit Hilfe des variablen Ab-
schwiichers zu variieren. Bei dieser Messmethode wurde eine zeitliche Mittlung der Messwerte
von zehn Sekunden durchgefiihrt. Fiir eine Wellenlidnge von 490 nm sind die Messergebnisse
in Abbildung 2.8 a) dargestellt. Der Kurvenverlauf ist nahezu linear. Die Steigung ist m = 2
und stimmt mit dem theoretisch erwarteten Wert von n = 3 iiberein. Durch die Wahl von Wel-
lenlidngen, die grofer als 490 nm waren, wurde ein qualitativer Zusammenhang zwischen der
Wellenlinge und der Absorption festgestellt. In der Abbildung 2.8 b) sind fiir die Wellenlidngen
von 510 nm, 570 nm, 600 nm und 640 nm die jeweiligen Werte der Absorptionen in Abhingig-
keit der Intensitit dargestellt. Mit steigender Wellenlidnge ist eine gro3ere Intensitit notwendig,
um den selben Wert der Absorption zu erzielen. Es zeigt sich fiir alle untersuchten Wellenlin-
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2.4 Bestimmung der Ordnung des nichtlinearen Absorptionsprozesses

gen, dass Sittigung der Absorption auftritt. Lineare Kurvenanpassungen im Bereich geringer
Absorption (hier: 7 % — 20 %) zeigten jedoch, dass auch Prozesse vorhanden sein miissen, die
in der Theorie nicht betrachtet wurden. So ist zwar die Steigung m = 2 bei 510 nm, jedoch ist
sie mit m = 3,5 bei 600 nm beziehungsweise m = 4,5 bei 640 nm zu grof3. Fiir die Wellenlinge
570 nm wurde die Steigung im Bereich einer Absorption von 2 % — 9 % zu m = 7,9 bestimmt.
Dies wiirde einen 9 PA bedeuten.
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Abbildung 2.8: Messergebnis des Mehrphotonenabsorptionsprozesses bei einer Wellenlédnge von 490 nm sowie
zugehorige Kurvenanpassung a). Die Werte der Absorption in Abhingigkeit der Intensitét fiir Wellenldngen von
510 nm — 640 nm sind mit den jeweiligen Kurvenanpassungen in b) dargestellt.

2.4.5 Einordnung der Messergebnisse

Es wurde versucht, die Messdaten mit den Ergebnissen der durchgefiihrten Simulationen zu
deuten und zu erkldren. Daher wurden fiir die Simulationen Parameter verwendet, wie sie im
Experiment auftraten. Einzig der nichtlineare Absorptionskoeffizient blieb ein frei wihlbarer
Parameter.

Abbildung 2.9 a) zeigt die Simulationsergebnisse der normierten Transmission in Abhédngigkeit
der z-Position von -1cm bis 1 cm. Bei z = 0 befindet sich die Probe im Fokus. Die weiteren
Simulationsparameter konnen der Tabelle A.2 entnommen werden. Der Verlauf der Kurven ist
dhnlich zu dem in Abbildung 2.4. Werden zusitzlich die Messdaten in der Grafik aufgefiihrt,
ergibt sich der in Abbildung 2.9 b) gezeigte Verlauf. Die x-Achse ist diesmal zur Veranschau-
lichung von -0,25 cm bis 0,25 cm skaliert. Es ist deutlich der Unterschied zwischen den Mess-
und Simulationsdaten ersichtlich.

Wihrend die Simulationen einen notwendigen Verfahrweg von ca. 2 cm fiir die Aufnahme ei-
ner vollstindigen Kurve voraussagten, war in den Messungen ein Verfahrweg von nur 2 mm
ausreichend. Die Kurvenanpassung unter Variation der NLA-Koeffizienten fiihrten fiir keine
Prozessordnung zu einer hinreichenden Ubereinstimmung mit den Messdaten. Hierfiir kon-
nen mehrere Ursachen vorliegen. Beispielsweise hidngt der Verlauf der Intensitit entlang der
z-Achse stark von der Strahlqualitit ab. Fiir eine Verringerung des Bereichs der signifikanten
Absorption um eine Gro3enordnung miisste jedoch eine ebenfalls um etwa eine Grolenordnung
niedrigere Strahlqualitiit vorliegen. Dies kann anhand der Messungen ausgeschlossen werden.
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2 Nichtlineare Wechselwirkung

Wahrscheinlichere Ursachen sind daher das simultane Auftreten von NLA-Prozessen verschie-
dener Ordnungen sowie die Absorption in hohere Niveaus innerhalb des Valenzbandes. Beide
Prozesse werden von der Theorie nicht beriicksichtigt. In Abbildung 2.10 a) sind die Simulati-
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Abbildung 2.9: Simulationsergebnisse a) der normierten Transmission in Abhédngigkeit der z-Position fiir die Pa-
rameter aus Tabelle A.2. In b) sind in einem Ausschnitt zusitzlich die experimentellen Ergebnisse einer Z-Scan-
Messung dargestellt.

onsergebnisse und die eigenen Messpunkte (490 nm, vgl. Abbildung 2.8 a)) in Abhéngigkeit der
Intensitét gezeigt. Abbildung 2.10 b) zeigt einen Ausschnitt des relevanten Bereichs. Es ist zu
erkennen, dass die Messpunkte alle in einem Bereich liegen, der nicht mehr durch den linearen
Kurvenverlauf dominiert wird. Die verwendeten Intensitéiten sind zu hoch und die Prozessord-
nung konnte nicht eindeutig bestimmt werden.

Die Abweichungen der Messdaten zu den simulierten Ergebnissen sind signifikant. Es ist expe-
rimentell notwendig, die Intensitét so weit zu verringern, dass die Absorption nur einige Prozent
betrigt. Es zeigte sich jedoch, dass durch eine Verringerung der Intensitit die Messung der Ab-
sorption nur mit sehr groBem Fehler moglich war (vgl. Abbildung 2.7 b)).
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Abbildung 2.10: Gemessene und simulierte Werte der Absorption in Abhéngigkeit der eingestrahlten Intensitéit
von 1 — 150 GW/cm? a) beziehungsweise von 50 — 175 GW/cm? b).
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2.4 Bestimmung der Ordnung des nichtlinearen Absorptionsprozesses

2.4.6 Zusammenfassung

Experimentell konnten Z-Scan-Kurven in Abhingigkeit der Wellenldnge und eingestrahlten
Energie gemessen werden. Diese Ergebnisse wichen jedoch sehr stark von den Simulationser-
gebnissen ab, so dass davon ausgegangen werden kann, dass weitere nichtlineare Prozesse, die
von der Theorie nicht erfasst werden, involviert sind. Es bedarf einer deutlichen Verringerung
der eingestrahlten Intensitiit und damit Absorption des Materials.

Der experimentelle Aufbau war jedoch fiir die notwendige Messung der Absorption im Bereich
weniger Prozent nicht geeignet. Schwankungen in der Pulsenergie des CPA und Streulicht auf
den Leistungsmessgeriten fithrten zu Fehlern in den Messungen, die in der selben Grof3en-
ordnung wie die Absorption selbst lagen. Verbessert werden kann die Messgenauigkeit durch
die Verwendung geeigneter Leistungsmessgerite, und einen weiter optimierten Messaufbau,
zum Beispiel durch die Verwendung eines Lock-in-Verstidrkers. Auch eine lingere Integrati-
onszeit je Messpunkt, sowie die Erhohung der Anzahl der Durchliufe in z-Richtung kann die
Messgenauigkeit weiter erhohen. Ebenfalls kann das Verhéltnis aus Proben- und Rayleighldnge
optimiert werden. Im Experiment ist die Rayleighldnge nur etwa vier mal so lang wie die
Probe. Eine Fokussierung mit einer Linse mit lingerer Brennweite kann daher effektiv sein.
Eine diinnere Probe verringert auch die Gesamtabsorption.

Die Z-Scan-Technik ist eine Methode, mit der prinzipiell nichtlineare Absorptionseffekte und
der nichtlineare Brechungsindex transparenter Materialien vermessen werden konnen. Der
zur Zeit verwendete Aufbau bedarf jedoch weiterer Optimierung beziiglich der Messgenau-
igkeit. Ist dies gewdhrleistet, kann die Methode genutzt werden, besseres Verstdndnis der
fs-Laserstrukturierung zu erlangen. Durch einen geringen Umbau des Aufbaus kann zusitzlich
die fiir viele Anwendung wichtige GroBe des nichtlinearen Brechungsindex gemessen wer-
den. Dies ist fundamental fiir die Erforschung von Lasermaterialien, die fiir die Erzeugung
ultrakurzer Pulse geeignet sind. Dariiber hinaus kann der Aufbau dazu dienen, nichtlineare
Verlustprozesse, die in hochdotiertem Yb:YAG auftreten [Frel1, Wol13], zu untersuchen.
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3 Experimentelle Bedingungen fiir den
Strukturierungsprozess mit
fs-Laserpulsen

Im vorangegangenen Kapitel wurde unter anderem beschrieben, wie mit Hilfe eines fs-Lasers
Brechungsindexinderungen in transparenten dielektrischen Materialien, im speziellen in
Kristallen, erzeugt werden konnen. Durch sinnvolle Anordnung dieser modifizierten Be-
reiche konnen Wellenleiter realisiert werden. In dieser Arbeit wurden alle gingigen Typen
fs-lasergeschriebener Wellenleiter untersucht.

Zu Beginn dieses Kapitels werden der Aufbau zur fs-Laserstrukturierung und die eingesetzten
Herstellungsparameter beschrieben. Im Anschluss daran werden die optischen Eigenschaften
der untersuchten Materialien angegeben. AbschlieBend wird aufgelistet, welche Geometrien
und welche Parameter in den Proben zur Herstellung von Wellenleitern verwendet wurden.

3.1 Strukturierungsaufbau

In der Abbildung 3.1 ist ein Schema des verwendeten Strukturierungsaufbaus dargestellt. Die
fs-Laserpulse werden von einem kommerziellen System (Clark MXR CPA-2010) erzeugt. Die
Strahlung war linear polarisiert. Die benotigte Pulsenergie konnte durch eine Kombination aus
einer A/2-Platte und einem Polarisator, sowie Neutralglasfiltern im Bereich von uJ eingestellt
und mittels eines Leistungsmessgerits bestimmt werden. Mit einem Kipphalter konnte vor dem
Strukturierungsprozess die Probe senkrecht zum einfallenden Laserstrahl ausgerichtet werden
(siche dazu Abschnitt 3.3). Die Pulsdauer wurde mit Hilfe eines Autokorrelators (Mini, APE
Angewandte Physik und Elektronik GmbH) gemessen, indem die Strahlung iiber einen Klapp-
spiegel in den Autokorrelator geleitet wurde. Die Strahlung wurde mit Hilfe unterschiedlicher
asphirischer Linsen in die Proben fokussiert. Die jeweilige Probe lag auf einem hochgenau-
en luftgelagerten Positioniersystem und konnte prézise senkrecht zur Achse des fs-Laserstrahls
(y-Achse) verfahren werden. Die Bewegung der Probe fand in der x-z-Ebene statt.

3.2 CPA fs-Laser

Das Funktionsprinzip des verwendeten fs-Lasers beruht auf der sogenannten chirped pulse am-
plification (CPA). Es werden Laserpulse mit einem Erbium-Faserlaser bei einer Wellenldnge
von 1550 nm, einer Repetitionsrate von 36 MHz und wenigen nJ Pulsenergie erzeugt und in
einem ersten Schritt frequenzverdoppelt. Mit einer Pockelszelle wird jede Millisekunde ein La-
serpuls aus dem Pulszug in einen Ti:Saphir basierten Verstérker eingekoppelt. Nach der Verstér-
kung wird der Puls ausgekoppelt und zeitlich komprimiert. Es standen somit Laserpulse mit den
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Abbildung 3.1: Strukturierungsaufbau zur Herstellung der wellenleitenden Strukturen.

in Tabelle 3.1 zusammengefassten Parametern zur Verfiigung. Ein genaue Erlduterung des La-
sersystems kann zum Beispiel in [Sie06, Siel0Oa] nachgelesen werden. Die Zentralwellenlinge
von 775 nm kann nicht gedndert werden. Eine Repetitionsrate von 2 kHz ist ebenfalls moglich,
wurde aber im Rahmen dieser Arbeit nicht verwendet. Durch einen internen Gitterkompressor
kann die Pulsdauer variiert werden. In dieser Arbeit wurde jedoch immer mit der minimalen
Pulsdauer gearbeitet.

Clark MXR CPA-2010

Zentralwellenlinge A~ 775 nm
Max. Pulsenergie Ep 1 mJ

Min. Pulsdauer tp 150 - 1601s
Repetitionsrate Ryep 1kHz
BeugungsmaBzahl M? 1,1

Tabelle 3.1: Technische Daten des verwendeten CPA fs-Lasersystems.

3.3 Positioniersystem

Die Probe wurde mit Hilfe eines 3-achsigen computergesteuerten, hochprizisen, luftgelager-
ten Lineartischsystems (Aerotech, ABL10050) fiir die Strukturierung positioniert und verfahren.
Zwei Lineartische waren im rechten Winkel aufeinander montiert, auf denen die Probe gehal-
tert und in der x-z-Ebene bewegt werden konnte. Die Fokussierlinse war auf der dritten Achse
(y-Achse) montiert. Die Probe im Kipphalter konnte vor der Strukturierung in einem iterativen
Prozess senkrecht zum einfallenden Laserstrahl ausgerichtet werden. Dazu wurde die Strahlung
mit Energien unterhalb der Zerstorschwelle des Materials auf die Oberfliche fokussiert. Die zu-
riickreflektierte Strahlung wurde dann durch die Fokussierlinse rekollimiert und mit Hilfe der
Glasplatte auf eine Kamera geleitet (vgl. Abbildung 3.1).
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Anschlieend konnten dann mit Hilfe eines Computers die fiir die Strukturierung verwende-
ten Translationsbewegungen der Achsen fiir die gewiinschten dreidimensionalen Strukturen mit
Genauigkeiten im Nanometerbereich programmiert werden. Die technischen Daten des Positio-
niersystems sind in Tabelle 3.2 zusammengefasst. Die Daten zeigen, dass Ungenauigkeiten der
Positionierung wihrend der Strukturierung vernachlidssigbar waren.

x-z-Achsen  y-Achse

Verfahrweg 50 mm 50 mm
Ebenheit/Geradheit +0,25um  £0,5um
Verkippwinkelfehler +2,42purad £4,85urad
Auflosung 2nm 2nm
Wiederholbarkeit + 50 nm +75nm
Max. Geschwindigkeit 100 mm/s 100 mm/s

Tabelle 3.2: Technische Daten des verwendeten ABL10050-Positioniersystems.

3.4 Strukturierungsparameter

Die Strukturierungsparameter wurden jeweils fiir die untersuchten Proben angepasst. Sie
konnen hinsichtlich der Einflussfaktoren auf den Modifikationsprozess unterteilt werden. Die
Einteilung wird hier zwischen Laserparametern, den Fokussierungsparametern, den Trans-
lationsparametern sowie den Parametern der Geometrie vorgenommen. Eine Ubersicht gibt
Tabelle 3.3. Die Laserparameter werden durch die fs-Laserquelle und die Fokussierungspara-

Laser Fokussierung Translation Geometrie
Wellenlidnge A Brennweite f Verfahrgeschw. v Spurabstand d
Pulsenergie Ep numerische Apertur NA  Oszillationsamplitude Cladding-Abstand dy
Pulsdauer © Schreibtiefe ¢ Oszillationsfrequenz ~ Cladding-Abstand dy
Repetitionsrate Rp Spuranzahl #
Polarisation P Durchmesser @

Tabelle 3.3: Variable Parameter zur Herstellung der Strukturen.

meter durch die verwendeten Optiken zur Strukturierung bestimmt. Die Translationsparameter
werden durch die verwendeten Linearachsen definiert. Die Parameter der geometrischen
Anordnung der Strukturen fithren zu den unterschiedlichen Typen der Wellenleiter. Auch
wenn versucht wurde, die Strukturierungsparameter zu kategorisieren, hingen sie sehr eng
miteinander zusammen, so dass diese auch alternativ gruppiert werden konnen. Die Intensitit
im fokalen Volumen, der Pulsiiberlapp und die Geometrie der Strukturen sind diese Gruppen,
die wiederum auch untereinander verkniipft sind.

So haben gleich mehrere Parameter Einfluss auf die Intensitit im fokalen Volumen des
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fs-Laserstrahls. Die GroB3e des fokalen Volumens in Kombination mit der Verfahrgeschwindig-
keit haben genauso wie die Repetitionsrate des Lasers Auswirkungen auf den Pulsiiberlapp.
Die Variation eines Parameters kann zur Folge haben, dass deutlich unterschiedliche Strukturie-
rungsergebnisse auftreten konnen. Dieser Zusammenhang der Parameter und der resultierende
Einfluss auf den Strukturierungsprozess ist immer noch Stand aktueller Forschung, obwohl die
grundlegenden Mechanismen der fs-Laserstrukturierung bekannt sind. Im folgenden Abschnitt
werden qualitativ die Abhéngigkeiten der Intensitét, des Pulsiiberlapps und der geometrischen
Anordnung der Strukturen diskutiert.

Durch die Vielzahl der Parameter wird ein hochdimensionaler Parameterraum aufgespannt.
Dadurch bedarf es der Eingrenzung der Parameter im Experiment, so dass einige von ihnen im
Rahmen dieser Arbeit nicht gedndert wurden. Dazu gehoren die Wellenldnge, die Pulsdauer,
die Repetitionsrate und die Polarisation der einfallenden Laserstrahlung. Auch die Schreibtiefe
sowie die Oszillationsamplitude und -frequenz fiir Strukturen mit iiberlagerter Oszillation
wurden konstant gehalten. Nur in einigen wenigen Experimenten wurde die Brennweite der
Fokussierlinse und die Verfahrgeschwindigkeit verdndert. Alle weiteren Parameter wurden je
nach Typ des Wellenleiters und des Materials sukzessiv variiert.

3.4.1 Zerstorschwelle innerhalb des Materials

Mit der fs-Laserstrahlung werden Modifikationen in das Material geschrieben. Fiir verschiedene
Materialien existieren unterschiedliche intrinsische Modifikationsschwellen, die unter anderem
von der Intensitit und der Anzahl der fs-Laserpulse abhdngen konnen. Durch die komplexen
Zusammenhinge der Strukturierung ist es jedoch schwierig diese intrinsischen Schwellen zu
definieren. Durch die Laser- und Fokussierparameter gibt es eine Vielzahl von Moglichkeiten,
bestimmte Intensititen zu realisieren. Es ist daher wichtig, im Experiment nur jeweils einen
Parameter zu verdandern, um einen Einfluss auf den Strukturierungsprozess einem Parameter
zuordnen zu konnen. Kumulative Effekte durch den Pulsiiberlapp, die sphérischen Aberratio-
nen durch die Verwendung von Fokussierlinsen hoher NA sowie intensititsabhingige Prozesse
wie die Selbstfokussierung und Filamentation erschweren die Moglichkeit der Bestimmung int-
rinsischer Modifikationsschwellen. Haufig wird daher eine Pulsenergie angegeben, bei der eine
Modifikation beobachtet werden kann. Die Moglichkeit der Beobachtung einer Modifikation
hiingt wiederum von der Messmethode ab. In dieser Arbeit wird als Modifikationsschwelle de-
finiert, wenn mit Hilfe lichtmikroskopischer Untersuchungen eine Verinderung des Materials
beobachtet werden konnte. Neben der Pulsenergie wird hier und in der Literatur mindestens
ein weiterer Herstellungsparameter angegeben. Oberhalb dieser Schwelle treten Zerstorung des
kristallinen Materials auf, so dass eine Zerstorschwelle festgelegt werden kann. Der Ubergang
zwischen einer Modifikation und einer Zerstorung kann sehr gering sein, so dass die Begriffe
hiufig gleichbedeutend verwendet werden. Da das Ziel dieser Arbeit die Herstellung wellen-
leitender Strukturen vom Typ IT und Typ III (siehe Abschnitt 3.4.4) war, wurden die Parameter
meist so gewihlt, dass die Zerstorschwelle weit iiberschritten wurde.

3.4.2 Intensitit

Die Intensitit ist eine fundamentale Grée im Strukturierungsprozess (Kapitel 2.1.1). Eine effi-
ziente Absorption mehrerer Photonen findet hauptsidchlich im Bereich hoher Intensitéten statt.
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3.4 Strukturierungsparameter

Ist die Intensitédt zu gering, wird die Modifikationsschwelle nicht erreicht. Wie hoch die Inten-
sitdt im fokalen Volumen ist, hdngt von mehreren Parametern ab. So wird durch die Pulsenergie
und Pulsdauer aber auch durch Fokussierparameter und die Wellenléinge die Intensitét verin-
dert. Im weiteren sollen diese Einfliisse kurz erldutert werden.

Einfluss der Laserparameter

Durch die Wahl kiirzerer Wellenlingen A konnen durch den Zusammenhang
A
2

~M A

kleinere fokale Flichen (nw(z)) und damit hohere Intensitéten erzielt werden. Die weiteren Gro-
Ben in der Gleichung sind die Strahlqualitit M? des Lasers und die numerische Apertur NA der
verwendeten Fokussieroptik.

Jedoch konnen auch durch die hohere Photonenenergie bei kiirzerer Wellenliinge materialab-
hiingig weniger Photonen bei der Multiphotonenionisation notwendig sein, die Bandliicke des
Materials zu iiberwinden. Dies wiirde zu einer signifikanten Erhohung des nichtlinearen Ab-
sorptionswirkungsquerschnitts 6,ps fiihren. Ein hoherer Absorptionswirkungsquerschnitt be-
deutet, dass bei sonst gleichbleibenden Parametern die bendtigte Pulsenergie fiir das Erreichen
der Modifikationsschwelle sinkt. Dargestellt ist dieser Zusammenhang in Abbildung 3.2 a).
Aufgetragen ist gegeniiber den Ortskoordinaten x, z die Intensitit / eines Laserpulses. Die ma-
ximale Intensitét ist hier willkiirlich gewihlt, liegt aber oberhalb der Modifikationsschwelle
(gestrichelte Linien in der Abbildung). Fiir eine Wellenldnge A ergibt sich durch die zugehéri-
ge Modifikationsschwelle eine modifizierte Fliche Apjoq,1. Durch eine kiirzere Wellenldnge und
daher bessere Fokussierbarkeit erhoht sich die maximale Intensitit. Jedoch ist nun die Modifika-
tionsschwelle abgesenkt, was zu groBeren Fliachen Ayoq > fithren kann. Somit ergibt sich, dass
die Verwendung einer kiirzeren Wellenlidnge nicht zwangsldufig zu einer kleineren Modifikati-
onsfliche fiihrt. Analog zu dieser Erkldrung, kann auch in y-Richtung die Modifikationsfliche
anwachsen. Wird die Wellenldnge nur geringfiigig gedndert, so dass dadurch der Multiphoto-
nenionisationprozess der selbe bleibt, wird sich die modifizierte Flache hauptsédchlich aufgrund
der Fokussierbarkeit des Strahls dndern. Eine hohere Intensitit wird auch durch eine kiirzere
Pulsdauer erzielt. Das bedeutet, dass bei konstanter Fluenz (Energie pro Fliche), der Bereich
einer Modifikation mit kiirzerer Pulsdauer groer sein wird. Eine Darstellung dieses Zusam-
menhangs ist in Abbildung 3.2 b) gezeigt. Die Intensitét ist in Abhiingigkeit der Koordinaten
x, z fiir zwei unterschiedliche Pulsdauern aufgetragen. Fiir eine Intensitét .« 1 ergibt sich durch
die Modifikationsschwelle des Materials eine geringere Fliche Apyoq,1 als fiir einen Laserpuls
mit Inax 2. Fiir diese Argumentation bedarf es jedoch zwei Einschriankungen. Fiir Pulsdauern
von iiber 50 ps, tritt schon wihrend des Pulses eine Erwidrmung des Kristallgitters auf, was zu
einem verdnderten Mechanismus der Modifikation fithren kann. Auch bei deutlich kiirzeren
Pulsdauern als die hier verwendeten 150 fs ist das Regime der Modifikation ein anderes (sie-
he Kapitel 2.1.1), was zu einem verdnderten Modifikationsmechanismus fiihrt. In dieser Arbeit
wurde daher die Pulsdauer nicht verdndert. Die Intensitét ist ebenfalls direkt proportional zur
Pulsenergie. Mit hoherer Pulsenergie wird daher auch das modifizierte Volumen anwachsen.
Die Erklirung kann analog zur Anderung der Pulsdauer in Abbildung 3.2 b) gefunden werden.
In Folge des schnellen Abfalls der Intensitit in den Flanken (in der x-z-Ebene) des verwen-
deten GauBstrahls wird bei konstanter Fokussierbedingungen mit steigender Pulsenergie oder

wo 3.1
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Abbildung 3.2: Schematische Darstellung des Zusammenhangs der a) verwendeten Wellenldnge auf die Grofle
des modifizierten Bereichs Apjog und b) der Pulsenergie und -dauer. In c) ist der fs-Laserstrahl mit den Groen der
doppelten Strahltaille 2wy und Rayleigh-Linge 2z gezeigt.

kiirzerer Pulsdauer die Modifikation hauptsidchlich entlang der Strahlachse (y-Richtung) zu-
nehmen. Werden Pulsenergien weit oberhalb der Modifikationsschwelle verwendet, wird das
Kristallgitter zerstort (siehe Kapitel 2.2). Diese Zerstorung wird dann dementsprechend entlang
der y-Richtung elongiert sein und mit Erhohung der Pulsenergie weiter anwachsen. Zusitzlich
konnen Effekte wie Selbstfokussierung und Filamentation auftreten, die die Form der Modifi-
kation ebenfalls weiter verdndern (siehe Kapitel 2.3). Zu hohe Pulsenergien fordern jedoch das
unerwiinschte Auftreten von Rissen und Spriingen im Material.

Einfluss der Fokussierparameter

Ausgehend von Gleichung 3.1 ist zu erkennen, dass die kleinstmogliche Strahltaille und damit
die Fliche im Fokus auch durch die Strahlqualitit des fs-Lasers und die verwendete Fokus-
sieroptik begrenzt wird. Laserstrahlen (A ~ 1 um) guter Strahlqualitit (M? ~ 1), kénnen mit
Optiken hoher NA in den Submikrometerbereich fokussiert werden. Bei der Modifikation von
Material mittels fs-Laserstrukturierung konnen dennoch Modifikationen erzeugt werden, die
kleinere Abmessungen aufweisen. Anschaulich kann dies mit Hilfe der Darstellung in Abbil-
dung 3.2 b) erklirt werden. Wird die Pulsenergie soweit verringert, dass die Intensitéit nur knapp
oberhalb der Modifikationsschwelle liegt, kann die modifizierte Fliche kleiner sein, als das Fo-
kussierkriterium nach Gleichung 3.1 vorgibt.

Die Rayleighlinge zr eines Laserstrahls ist iiber zr = wo/NA definiert. Die Ausdehnung des
fokalen Volumens lédsst sich dann tiber die doppelte Rayleighlidnge in y-Richtung und die dop-
pelte Strahltaille in x-z-Richtung beschreiben (siehe Abbildung 3.2 c)).

Aufgrund von Aberrationen, in diesem Fall hauptsichlich sphirischer Aberrationen, wird die
Strahlkaustik im Material verdndert. Sphérische Aberrationen treten fiir Strahlen am stirksten
auf, die mit einer groBen NA in ein Material mit Brechungsindex n fokussiert werden. Dadurch
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wird die Ausdehnung des Fokus vergroBert. Die VergroBBerung kann iiber

d [ [n2—Na2
S Y et i 3.2
“AT 1—Naz " ©2)

abgeschitzt werden [Sun05]. Die GroBe d ist dabei der Abstand des Fokus der Paraxialstrahlen’
von der Grenzfliche und wird durch d = n-d’ bestimmt. Der Abstand d’ ist wiederum die
Position des Kreuzungspunkts der Strahlen, die sich bei Fokussierung gleicher NA in Luft
ergeben wiirde. Die VergroBerung des Fokus durch sphérische Aberrationen kann durch die
Effekte der Selbstfokussierung und Filamentation verstirkt werden. Die Plasmadefokussierung
unterbindet jedoch wieder den Prozess der Filamentation. Die komplexen Vorginge wihrend
des Strukturierungsprozesses fithren dazu, dass eine Vorhersage iiber Abmessung der Struktu-
ren nur schwer zu treffen ist.

In dieser Arbeit wurden in einigen Experimenten zwei unterschiedliche Fokussierlinsen
verwendet. Zum einen wurde hauptsidchlich eine asphdrische Linse mit f =4,51 mm
und NA =0,55 verwendet. Mit dieser Linse wurden Strahldurchmesser des elliptischen
fs-Laserstrahls in Luft von ca. 2wy =2 um und 2w, = 4,5 um erreicht. Die zweite asphérische
Linse hatte eine Brennweite von f = 3,1 mm sowie NA = 0,68. In der Tabelle 3.4 sind berech-
nete Werte fiir die Strahltaille, die Rayleigh-Linge und den durch sphirische Aberrationen
vergroflerte Fokus fiir die verwendeten Linsen zusammengestellt. Der Fokus wird beispielhaft

wo [um]  zg [um] zsa [um]

NA =055 0,5 0,9 21,57
NA=0,68 04 0,59 40,9

Tabelle 3.4: Theoretisch berechnete Groien der Strahltaille wy und Rayleigh-Linge zg fiir Pr:YLF nach Glei-
chung 3.1 und die durch sphérische Aberrationen vergroferte Rayleigh-Lénge zsa nach Gleichung 3.2 bei einer
Wellenldnge von 775 nm.

fiir den Fall von Pr:YLF (n = 1,45) und der Linse mit NA = 0,55 bei A =775 nm und M?=1,1
um einen Faktor 24 vergroBert. Fiir die Linse mit NA = 0,68 ist der Faktor 69.

3.4.3 Pulsiiberlapp

Bei der Modifikation von Material mit fs-Laserpulsen konnen durch das Auftreffen von meh-
reren Pulsen auf den selben Ort im Material im Gegensatz zu Einzelpulsen kumulative Effekte
auftreten. Der Pulsiiberlapp wird durch die Repetitionsrate des fs-Lasers und durch die Ver-
fahrgeschwindigkeit wihrend des Strukturierungsprozesses bestimmt. Bei Lasersystemen mit
hoher Repetitionsrate (MHz) treffen die Pulse mit einem zeitlichen Abstand im Bereich von s
auf das Material. Dies kann dazu fiithren, dass Pulse auf noch hei3es Material treffen und es zu
einer sukzessiven Temperaturerh6hung kommt [Gat06]. In dieser Arbeit jedoch wurde die Re-
petitionsrate (1 kHz) nicht gedndert, so dass akkumulative Temperatureffekte ausgeschlossen
werden konnen. Treffen jedoch Laserpulse auf bereits erstarrtes, modifiziertes Material oder

IStrahlen, bei denen keine Aberrationen auftreten

29
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Defekte, kann die Modifikationsschwelle niedriger sein, als bei der Verwendung von Einzel-
pulsen. Durch den Laser erzeugte Defektstellen absorbieren nachfolgende Pulse, deren Energie
eigentlich nicht fiir eine Modifikation ausreicht [Ash99, Fer12].

Durch den Beschuss mit Einzelpulsen wiederum kann die intrinsische Modifikationsschwelle
eines Materials bestimmt werden. Fiir Ablationen an der Oberfliche eines Materials kann die
Modifikationsschwelle durch eine von der Pulsanzahl N abhingige Zerstorfluenz Fy, (N) mit

Fin(N) = Fin(o0) + [Fin(1) = Fin(o0)] e *N 1) (3.3)

bestimmt werden [Ash99]. Fiir geringere Fluenzen Fyy (o) wiire eine unendliche hohe Zahl Pulse
notwendig, Fn(1) ist die Zerstorfluenz fiir einen Einzelpuls und k ist ein empirischer Materi-
alparameter. Werden in einem Experiment die eingestrahlte Fluenz und die Anzahl der Pulse
bei sonst gleichbleibenden Parametern verdndert, kann neben der intrinsischen Modifikations-
schwelle auch die Prozessordnung der Multiphotonenionisation ermittelt werden [Fer12].

Ein derartiges Experiment wurde im Rahmen dieser Arbeit fiir Pr:YLF, dhnlich zu [Ben04,
Xu07, Fer12] begonnen. Bei einer Wellenlinge von 490 nm wurden Ablationstests an der Ober-
flache durchgefiihrt, in dem mit einer Linse der Brennweite 4,51 mm die fs-Laserstrahlung auf
die Oberfliache fokussiert wurde. Die Anzahl der Pulse, die auf die selbe Stelle der Probe ein-
wirkten wurde zwischen 1 und 1000 und die Pulsenergie zwischen 0,1 pJ und 1 pJ variiert. Im
Anschluss wurde die Oberflache mit Hilfe eines Rasterkraftmikroskop vermessen. Dazu wurde
das Hohenprofil des sich durch den Beschuss ergebenden Kraters bestimmt. Aus dem Durch-
messer des Kraters und bekannter Pulsenergie kann die Fluenz berechnet und in Gleichung 3.3
verwendet werden. Im Experiment stellte sich jedoch heraus, dass die Gro3enbestimmung des
Kraters der Ablation zur Berechnung der Fluenz stark fehlerbehaftet war und somit eine exakte
Bestimmung der intrinsischen Modifikationsschwelle nicht moglich war.

Der Pulsiiberlapp O wird bei fester Repetitionsrate von der Verfahrgeschwindigkeit v durch den

Zusammenhang
%

O=1 210 Reep (3.4)

mit dem Durchmesser 2w des fs-Laserstrahls in der Strahltaille definiert [Cho07]. Zum Bei-
spiel ergibt sich fiir 2wy =4,5um, Ryep = 1 kHz und v =25 um/s ein Pulsiiberlapp von iiber
99%. Fiir v =250 um/s ist der Pulsiiberlapp ca. 95%.
Eine weitere Moglichkeit zur Anderung des Pulsiiberlapps, sowie eine zusitzliche VergroBe-
rung der Modifikation wird durch eine iiberlagerte Oszillation erzielt [Cal13]. Diese Oszillation
wird im Rahmen dieser Arbeit senkrecht zur Bewegungsrichtung des fs-Lasers in der x-z-Ebene
mit einer Oszillationsamplitude von 2 um und -frequenz von 70 Hz iiberlagert. Diese Parameter
fiihrten in [Cal13] im Material YAG zu einer Erhohung der induzierten Spannung im Vergleich
zu Modifikationen ohne diese Oszillation. Die Parameter wurden in dieser Arbeit iibernommen,
jedoch nicht verindert.

3.4.4 Geometrische Anordnung geschriebener Strukturen

Durch die Anordnung der geschriebenen Strukturen, auch Spuren genannt, kann das induzierte
Brechungsindexprofil ebenfalls beeinflusst werden. Damit ergibt sich, dass je nach Anordnung
der Spuren Wellenleitung in unterschiedlichen Regionen um die Strukturen ermoglicht wird. Es
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wurden Einzelspuren, Doppelspuren, sowie so genannte Cladding-Strukturen rhombischer und
zirkularer Anordnung hergestellt. In der Literatur sind fiir die jeweilige Anordnung und Art der
Wellenleitung verschiedene Bezeichnungen gingig. In dieser Arbeit werden die Anordnung der
Strukturen und die daraus resultierenden Wellenleiter wie folgt bezeichnet.

* TypI: Wellenleitung innerhalb einer Einzelspur.
* TypII: Wellenleitung neben den Spuren (z.B. Doppelspuren)
* Typ III: Cladding-Strukturen mit Wellenleitung im Kern

In der Abbildung 3.3 a) sind die verschiedenen Wellenleitertypen, sowie der Kristall und
fs-Laser schematisch dargestellt. Eine Einzelspur weist eine Hohe H und Breite B auf. Der
Abstand zwischen den Doppelspuren in der TypIl Konfiguration ist d, die Abstinde der
Cladding-Anordnung zwischen den Spuren werden mit dy und dy definiert. Fiir die Anzahl #
zirkular angeordneter Spuren wird dariiber hinaus der Durchmesser, auf dem sich die Spuren
befinden, mit @ bezeichnet.

fs-Laser
a) b)
‘ fs-Laser
1 /1 i
S/ W/ § <
iy e s 1y g, 2
/- I S$&S Kristal
y / B 7 0 TS y

4 'Jx §o) ¥ §§ ] Spur

lz L
x Typl Typll  Typlil £§¢ >

Abbildung 3.3: a) Darstellung der verschiedenen Typen (I — III) der Strukturen im Kristall. Die Strahlung des
fs-Lasers wird in eine Tiefe von 200 um fokussiert. Der Kristall wird in z-Richtung mit einer Verfahrgeschwindig-
keit v verfahren. b) Erkldrung der Notwendigkeit den Kristall nach der Strukturierung zu kiirzen und zu polieren.

3.5 Priaparation der Proben

Vor der Strukturierung mussten die Proben prépariert werden. Die Kristalle Pr:KYF (Abschnitt
3.6.1) und Pr:YLF (Abschnitt 3.6.2) wurden am Institut fiir Laser-Physik hergestellt. Die Kris-
talle wurden orientiert, gesigt, geldppt und anschliefend auf optische Qualitét poliert. Die Pro-
ben KTP, PPKTP (Abschnitt 3.6.3) und SLT (Abschnitt 3.6.4) wurden durch die Koniglich
Technische Hochschule (KTH) Stockholm ausgerichtet und poliert bereitgestellt.

Eine Politur auf optische Qualitdt war notwendig, da Kratzer oder Verunreinigungen auf der
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Oberfldche (x-z-Ebene) aufgrund von Streuung der fs-Laserstrahlung die Strukturierung nega-
tiv beeinflussen konnte. Die Stirnfliche (x-y-Ebene) wurde poliert, um zwischen der Herstel-
lung einzelner Wellenleiter mikroskopische oder Wellenleitungsuntersuchungen durchzufiih-
ren. Auch nach der Herstellung aller Strukturen musste die Probe wiederholt bearbeitet werden.
Aufgrund der Verzerrung des fokalen Volumens durch die Verwendung einer Fokussierlinse mit
hoher NA wird im Randbereich der Probe nicht die notwendige Intensitéit zur Strukturierung er-
reicht, so dass die Spuren innerhalb des Kristalls nicht bis zum Rand verlaufen. Zusitzlich kann
an der Stirnfliche Ablation auftreten. Veranschaulicht ist dieser Zusammenhang in Abbildung
3.3 b). Die Proben wurden daher um ca. 150 um gekiirzt und anschlieBend wieder auf optische
Qualitit poliert.

3.6 Verwendete Materialien

Unterteilt werden die untersuchten fs-laserstrukturierten Proben hinsichtlich ihrer Anwen-
dungsmoglichkeiten. Laserkristalle wurden verwendet um Wellenleiterlaser, die im sichtbaren
Spektralbereich emittieren, zu realisieren. Wellenleiter in nichtlinearen Kristallen konnen fiir
effiziente Frequenzverdopplung eingesetzt werden. Die resultierende Strahlung soll ebenfalls
im sichtbaren Bereich liegen.

Sichtbar emittierende Laser basieren hiufig auf Pr3*-dotierte Materialien. Effiziente Laserti-
tigkeit konnte mit Pr3*-dotierten Kristallen [Sut96, Ric08, Hanl1, Met14] und Fasern [Fuj13]
realisiert werden. Typische Wirtsmaterialien fiir Pr>* sind fluoridische Kristalle. LiYF4 (YLF)
ist eines der am besten untersuchten Wirtsmaterialien fiir die Dotierung mit Pr3t, KY3Fjo
(KYF) wiederum besitzt ein einfaches kubisches Kristallsystem. Daher wurden fiir die Unter-
suchung und Realisierung von Wellenleiterlasern Pr:KYF und Pr:YLF Kiristalle ausgewéhlt.
Ein weit verbreitetes und gut untersuchtes Material fiir die nichtlineare Frequenzkonversion
ist Kaliumtitanylphosphat (KTiOPO4, KTP) und dessen periodisch gepolte Variante (PPKTP).
Die meisten griinen Laserpointer basieren auf diesem Material. Das Material Lithiumtantalat
(LiTaOs, LT) ist eine Variante des ebenfalls gut erforschten Lithiumniobat. Diese drei Kristalle
wurden in dieser Arbeit verwendet, um effiziente Frequenzverdopplung in Wellenleitern zu
erzielen.

Eine Ubersicht iiber den Stand der Forschung fs-lasergeschriebener Laser in Wellenleiterkon-
figuration auf Basis von verschiedenen Kristallsystemen ist zum Beispiel in [Call3, Chel3]
zusammengestellt. Auch ultrakurzpulslasergeschriebene Wellenleiter in nichtlinearen Kristal-
len sind Thema aktueller Forschung [Cam(7b, Tej12, Laul2, Xul3].

In den folgenden Abschnitten werden die einzelnen Kristalle hinsichtlich ihrer optischen
und mechanischen Eigenschaften vorgestellt. Ebenfalls werden fiir spétere Strukturierungs-
und Wellenleitungsexperimente wichtige Kristallcharakteristika diskutiert. Dazu gehoren die
Orientierung der Kristalle, sowie die periodische Polung nichtlinearer Kristalle. Zuletzt werden
fiir alle Kristalle die Herstellungsparameter tabellarisch aufgelistet.
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3.6.1 Pr:KYF

Pr:KYF kann fiir die Umsetzung weit durchstimmbarer Laser im sichtbaren Spektralbereich
eingesetzt werden [Metl3]. Das Material zeichnet sich im Vergleich zu vielen anderen fluoridi-
schen Wirtskristallen dadurch aus, dass es eine kubische Kristallstruktur aufweist. In Abbildung
3.4 sind das Absorptionsspektrum a) und Emissionsspektrum b) von Pr:KYF gezeigt. Der ma-
ximale Absorptionswirkungsquerschnitt Gyps max = 0,24 - 10712 cm? liegt bei einer Wellenléinge
von 446 nm. Der in dieser Arbeit untersuchte Kristall absorbierte bei einer Dotierungskonzen-
tration von 1,4 at% und der gewihlten Kristalllinge von 7,5 mm ca. 98 % der Pumpstrahlung. Im
Fall der Emission sind Wirkungsquerschnitte bei Wellenl:ingen von 482 nm (0,94 - 10~1° cm?),
609 nm (0,83 - 10~ cm?) und 645 nm (0,9 - 10~ !° cm?) dominant. Ziel ist es in dieser Arbeit
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Abbildung 3.4: Absorptions- und Emissionsspektrum des verwendeten Pr:KYF Kristalls nach [Ric08].

bei der Verwendung von Pr:KYF neben der Realisierung eines Wellenleiterlasers, den Einfluss
der fs-Laserstrukturierung auf die kubische Kristallstruktur und damit verbundene Wellenlei-
tung zu untersuchen. Es wurde damit begonnen, Herstellungsparameter von Wellenleitern in
YAG auf Pr:KYF zu iibertragen. Aus den Ergebnissen der Strukturierung lassen sich Aussa-
gen iiber die Grundlagen der Brechungsindexmodifikation ableiten. Zu den Untersuchungen
gehoren daher unter anderem die Bestimmung der Auspragung und die Grofle der induzierten
Spannungen, sowie die polarisationsabhingige Wellenleitung in der Typ II Geometrie. Werden
verlustarme Wellenleiter in Pr:KYF realisiert, konnten diese die Basis fiir effiziente sichtbare
Laser in Wellenleiterkonfiguration sein.

Allgemeine Eigenschaften des Kristalls, sowie einige Charakteristika des in dieser Arbeit ver-
wendeten Pr:KYF sind in der Tabelle 3.5 sowie in der Literatur [BraO7, RicO8] zu finden.

3.6.2 Pr:YLF

Lithiumyttriumfluorid ist ein ausfiihrlich untersuchtes Wirtsmaterial fiir die Dotierung mit Sel-
tenerdionen. Laseroszillation bei Raumtemperatur konnte mit verschiedenen Ionen demonstriert
werden [Ehr79, Jen96]. Neben dem Lasermaterial Nd: YLF [Gra93] fiir die Realisierung infra-
roter Laserstrahlung, ist dotiertes YLF mit trivalentem Praseodym ebenfalls ein gut erforschtes
System fiir die Erzeugung sichtbarer Strahlung. Mit Pr:YLF konnten differentielle Wirkungs-
grade von iiber 60 % und Laserschwellen von weniger als 20 mW im diodengepumpten Fall ge-
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zeigt werden [Giin11]. Im 20-OPSL? gepumpten Fall wurden Ausgangsleistungen von 2,9 W
bei 523 nm, sowie differentielle Wirkungsgrade von iiber 70 % erzielt [Met14].

YLF ist ein uniaxialer Kristall mit ausgeprigter Anisotropie. Dies hat zur Folge, dass mecha-
nische und optische Eigenschaften orientierungsabhingig betrachtet werden miissen. Die Bre-
chungsindizes und fiir dotiertes YLF, sind die Absorptions- und Emissionswirkungsquerschnit-
te polarisationsabhéngig. Licht, das parallel zur c- bzw. a-Achse des Kristalls polarisiert in den
KTristall eingestrahlt wird, wird als 7- bzw. o-polarisiert bezeichnet.

Fiir eine tiefergehende Betrachtung der Kristalleigenschaften sei an dieser Stelle auf die Li-
teratur [RicO8, Han11] verwiesen, eine Ubersicht einiger Eigenschaften von YLF und den in
dieser Arbeit verwendeten Pr: YLF Kristallen ist in Tabelle 3.5 zusammengefasst. Die Sellmeier-
Gleichungen fiir YLF sind im Anhang angegeben. Da drei unterschiedliche Orientierungen des
Kristalls untersucht wurde, werden im folgenden die Kristalle nummeriert und mit Pr:YLFI,
Pr:YLFII und Pr:YLF III bezeichnet.

Das Absorptions- und Emissionsspektrum von Pr:YLF wird in Abbildung 3.5 dargestellt. Die

Pr:KYF Pr:YLF
Kristallsystem kubisch tetragonal
Gitterkonstanten a=11,536A a=5,16A
c=10,85A
Dichte 431¢g cm 3 3,99 g/crn3
Thermische Ausdehnungskoeffizienten 1,45-107> K~ 13,3-10°K~!lla
8,3- 10 °Kllc
Schmelzpunkt 1030°C 830°C
Mohs-Hirte 4.5 4.5
Dotierungskonzentration 1,4 at% 0,5 at%
Lebensdauer des oberen Laserniveaus 33 us 44 us
Kristalllange 7,5 mm
Probe Pr:YLFI S mm
Probe Pr:YLFII 9,5mm
Probe Pr:YLFIII 11,5 mm

Tabelle 3.5: Auflistung einiger Eigenschaften der verwendeten Pr:KYF und Pr: YLF Kristalle nach [Bra07, Ric08].

hoheren Wirkungsquerschnitte ergeben sich fiir m-Polarisation. Nach Abbildung 3.5 a) liegt
der maximale Absorptionswirkungsquerschnitt bei Gaps x = 1,7 1012 cm? fiir eine Wellenlin-
ge von A =479,2nm. Der hochste Absorptionswirkungsquerschnitt fiir 6-Polarisation ist bei
A =441,0 nm mit einem Wert von Gyps o = 0,41- 10~ 19 cm?2. Fiir die Emission ergibt sich der in
Abbildung 3.5 b) gezeigte Zusammenhang. Dominante Maxima im gesamten sichtbaren Spek-
tralbereich zeigen sich fiir beide Polarisationsrichtungen. Pr:YLF wurde aufgrund der guten
spektroskopischen Eigenschaften, sowie der exzellenten Lasercharakteristik im Volumenkris-
tall fiir Tests zur Umsetzung sichtbarer Wellenleiterlaser gewihlt. Die hohen Absorptionswir-
kungsquerschnitte ermoglichen eine effiziente Absorption der Pumpstrahlung. Die Emissions-

2OPSL: Abkiirzung fiir Optically pumped semiconductor laser
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Abbildung 3.5: Polarisationsabhiingiges a) Absorptions- und b) Emissionsspektrum des verwendeten Pr:YLF
Kristalls nach [Ric08].

wirkungsquerschnitte ergeben trotz der relativ kurzen effektiven Lebensdauer (44 ps) des oberen
Laserniveaus eine hohe Verstirkung, was in einer geringen Laserschwelle resultiert. Pr:YLF ist
daher ein potentiell geeignetes Material, Laser in Wellenleiterkonfiguration zu realisieren.

Fiir den Herstellungsprozess miissen aufgrund der Anisotropie des Kristalls einige Uberlegun-
gen in Betracht gezogen werden. So kann es einen signifikante Einfluss auf die Form der her-
gestellten Strukturen haben, wie der Kristall beziiglich des eingestrahlten fs-Lasers orientiert
ist. Die Orientierung wiederum ist auch von Bedeutung, welche wellenleitenden Eigenschaften
sich fiir die geschriebenen Strukturen ergeben konnen.

Die Proben Pr:YLFI, Pr:YLFII und Pr:YLF III waren gemé8 der Abbildung 3.6 orientiert. Die
Doppelspuren sind nur zur Veranschaulichung eingezeichnet. In Pr:YLF wurden hauptséchlich
Typ IIl Wellenleiter geschrieben. In Pr:YLF1 ist die kristalline c-Achse parallel zur globalen

Lo

X
a (% c A a (%
|4a Pr:YLF |4a Pr:YLF i Pr:YLF
C | a Il a I

Abbildung 3.6: Schematische Darstellung der untersuchten Orientierungen des Pr: YLF- Kristalls.

x-Achse ausgerichtet. Das bedeutet, dass der fs-Laser auf eine a-c-Ebene trifft. Die Ausbrei-
tungsrichtung des eingekoppelten Lichts wird ebenfalls senkrecht zur a-c-Ebene auftreten. Fiir
Pr:YLF1II wird sich die Lichtausbreitung auch senkrecht zur a-c-Ebene ereignen, jedoch er-
folgt die Strukturierung senkrecht zu einer a-a-Ebene. Im Fall von Pr:YLFIII ist die Ausbrei-
tung des Lichts wiederum senkrecht zu einer a-a-Ebene, die Strukturierungsebene ist eine a-
c-Ebene. Die kristalline c-Achse liegt in diesem Fall entlang der Schreibrichtung (z-Richtung)
des fs-Lasers. Welche Resultate sich durch das Schreiben der Spuren in Abhiingigkeit der Kris-
tallachsen ergeben lisst sich nur schwer vorhersagen. Um den Einfluss der Kristallorientierung
untersuchen zu konnen, wurden daher die drei Pr:YLF Kristalle mit unterschiedlicher Orientie-
rung verwendet.
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3.6.3 KTP/PPKTP

KTP ist ein positiv biaxialer Kristall und ein weit verbreitetes und gut untersuchtes Material
fiir die Frequenzkonversion von infraroter Strahlung. Es kann fiir TypI [van95] und fiir Typ Il
[Bie89] Phasenanpassung verwendet werden (siehe Kapitel 6). Es ist kommerziell in guter Qua-
litdt verfiigbar und zeichnet sich durch eine hohe Zerstdrschwelle und hohe nichtlineare Ko-
effizienten aus [Bie89]. Unter anderem wird es fiir die Erzeugung hoher Ausgangsleistungen
durch resonatorinterne Frequenzverdopplung [Pie99, Bai02], aber auch fiir Summen- und Dif-
ferenzfrequenzgenerierung [Bau87] verwendet. Eine verlustarme periodische Polung (PP) fiir
quasi-phasenangepasste Frequenzkonversion ist ebenfalls mdglich. Eine Kodotierung mit Rb™
verbessert deutlich die Qualitdt des Polungsprozesses und vermindert die unerwiinschte Ab-
sorption von Strahlung [Can05, Zuk10]. Hiufig werden die Kristalle dann mit RTP, RKTP und
periodisch gepolte Kristalle mit PPRKTP bezeichnet.

Nachteilig bei der Verwendung von KTP ist das Auftreten photorefraktiver Effekte (PRD)?
[Tym91]. Eine Minderung der Effizienz nichtlinearer Prozesse tritt zusétzlich durch griin- be-
ziehungsweise blau- induzierte Infrarotabsorption (GRIIRA/BLIIRA)* auf [Wan05, Zuk14].
Eine Verminderung dieser Absorptionseffekte kann durch optimierte Kristallzuchtverfahren er-
reicht werden. Die Untersuchung des Kristallsystems KTP sowie die Optimierung des Herstel-
lungsprozesses fiir die Vermeidung von Verlusten und Einsatzmdglichkeiten von KTP in der
nichtlinearen Optik ist Thema aktueller Forschung. Die Herstellung von Wellenleitern durch
unterschiedliche Methoden wurde in KTP ebenfalls untersucht und fiir nichtlineare Prozesse
angewandt [Lau88, van90, Lau92, Lau93, Aga03, Laul2]. Weitere Eigenschaften des Kristalls,
Informationen iiber die Herstellung und Anwendungsmoglichkeiten von KTP finden sich in Ta-
belle 3.6 und der Literatur [Kar99, Fra05, Zuk11, Zuk14].

In dieser Arbeit wurden zwei Orientierungen des KTP-Kristalls untersucht. Die Kristallachsen
in KTP werden meist mit X, Y, Z, beziechungsweise mit x, y, z oder mit a, b, ¢ bezeichnet.
Um Verwechslung mit der Definition des in dieser Arbeit gewéhlten globalen Koordinatensys-
tems zu vermeiden, werden die Kristallachsen im folgenden mit x/, y/, 7’ bezeichnet. In Ab-
bildung 3.7 sind die moglichen Orientierungen des Kristalls, sowie das globale Koordinaten-
system schematisch dargestellt. Die Kristalle wurden so prépariert, dass das eingestrahlte Licht

y

N

s

Z; i z I
|£y’ KTP |4X' KTP

X’ I y Il

Abbildung 3.7: Schematische Darstellung der untersuchten Orientierungen der KTP Kristalle. Im KTPI wird das
Licht zur Frequenzverdopplung entlang der y'-Achse geleitet, in KTP Il entlang der x'-Achse.

fiir die Frequenzverdopplung entlang der y'-Achse, oder entlang der x’-Achse propagiert. Die

SPRD: Abkiirzung fiir photo refractive damage
4GRIIRA/BLIIRA: Abkiirzungen fiir green (blue-) induced infrared absorption
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7-Achse ist jeweils so orientiert, dass sie parallel zu globalen y-Achse verlduft. Wird der Kris-
tall mit einer y'-Propagation gewihlt, steht eine groBe Bandbreite zur Frequenzverdopplung fiir
Typ-II Phasenanpassung zur Verfiigung [Ris89], ein Kristall in x'-Propagation ermoglicht ne-
ben der Typ-II Phasenanpassung auch die Moglichkeit der periodischen Polung fiir die Quasi-
Phasenanpassung. Die periodische Polung von KTP wird durch die Methode des so genannten

KTP Referenz SLT Referenz
Kristallsystem orthorhombisch [Bie89] trigonal [Web03]
Gitterkonstanten a=12,814A [Bie89] a=5,154A [Web03]
b=6,404 A b=13,783 A
c=10,616 A
Dichte 3,01 g/em? [Nod97] 7,43 g/em? [Web03]
Schmelzpunkt 1150°C [Bie89] 1932°C [Web03]
Thermische a=11-10"°1/K [Web03] a=16-10"%1/K [Web03]
Ausdehnungskoeffizienten b=9-10"° 1/K b=4-107°1/K
¢=0,6-10"%1/K
Mohs-Hirte 5 [NikO5] 6 [Web03]
Zerstorschwelle 2 — 4 GW/cm? [Ahm89] 11J/cm? [Yos06]
(1064 nm; 11 ns) (1,1 ns; 1064 nm)
Bandliicke 3,6eV [Li97] 4,2eV [Cab98]
Transparenzbereich 350 — 4500 nm [Bie89] 270 — 4500 nm
Nichtlineare d3; =6.5pm/V [Bie89] d31 =0,85pm/V [Sho97]
Koeffizienten d3;=5.0pm/V d33=13,8pm/V
d33 =13.7 pm/ A%
d34=7.6 pm/V
d35 =6.1 pm/V
Kristalllingen 9,3 mm
Probe KTPI 9,5 mm
Probe KTPII 6,5 mm
Probe PPKTP 9,5 mm
Periodische Polung A =6,03 um
L =8mm

Tabelle 3.6: Einige Eigenschaften der untersuchten Kristalle KTP und SLT.

domain engeneerings [ Yam93, Kar99, Gri06] erreicht. Durch geeignete Wahl der Periodenlidnge
des periodisch gepolten Bereichs, kann die Orientierung der Kristallachsen des KTP im Prinzip
frei gewihlt werden. Technische Schwierigkeiten bei der Herstellung der periodischen Polung
mindert jedoch deren Qualitét, da diese von der Orientierung des Kristalls abhéngt. Meistens
wird daher eine periodische Polung des Kristalls fiir eine x’-Propagation hergestellt. Fiir die
Phasenanpassung kann durch die periodische Polung der hochste nichtlineare Koeffizient des
Materials verwendet werden. Je nach Ordnung der Quasi-Phasenanpassung m, ergibt sich ein
effektiver nichtlinearer Koeffizient d.s, der um einen Faktor 2/(mm) geringer ist als der eigent-
liche nichtlineare Koeffizient des Materials [Zuk14]. Die untersuchte Probe PPKTP wies die
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Orientierung einer x'-Propagation auf. Die Periodenldnge betrug A = 6,03 um. Diese ergab sich
fiir m = 1 nach A = 1/2(n; /A —ny/A,) " fiir die Frequenzverdopplung von einer Fundamen-
talwellenldnge von A = 943,2 nm bei Raumtemperatur. Der gepolte Bereich erstreckte sich iiber
8 mm innerhalb des Kristalls.

Die Ergebnisse in dieser Arbeit wurden in enger Zusammenarbeit mit der Arbeitsgruppe Laser
Physics der KTH Stockholm erzielt. KTP wurde fiir die Typ II-phasenangepasste Frequenz-
verdopplung von einer fundamentalen Wellenldnge von Ay = 1080 nm zu Ay, =540 nm ge-
wihlt. PPKTP wurde zur quasi-phasenangepassten Frequenzverdopplung einer Wellenldnge
von As =943,2 nm ausgesucht. Alle Kristalle waren mit Rb* kodotiert, wobei diese im wei-
teren Verlauf der Arbeit nicht mehr explizit mit genannt wird.

3.6.4 SLT

Lithiumtantalat hat ein trigonales Kristallsystem und ist positiv biaxial. Es wird typischerweise
aus einer kongruenten Schmelze hergestellt. Es zeigte sich jedoch, dass die optische Qualitiit,
sowie nichtlineare Eigenschaften von stochiometrisch hergestelltem Lithiumtantalat der kon-
gruenten Variante liberlegen sind [Kit98]. Die Kristalle werden meist fiir Anwendungen in der
nichtlinearen Optik periodisch gepolt, um Quasi-Phasenanpassung zu ermoglichen [Hir06]. In
PPSLT Volumenkristallen [Zhu95, Miz97] und auch in Wellenleitern [Miz91, McMOS8, Bus08]
konnte effiziente Frequenzverdopplung demonstriert werden. Optisch parametrische Oszillato-
ren [Str99, Hat00] und die Erzeugung parametrische Fluoreszenz [Bal95] konnte ebenfalls mit
PPSLT gezeigt werden.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine ungepolte stdchiometrisch hergestellte Probe in x'-
Propagation® untersucht. Mit dieser Probe konnten Vorabexperimente fiir die Eingrenzung der
Herstellungsparameter durchgefiihrt werden, um diese dann auf eine periodisch gepolte Probe
zu libertragen. Experimente zur Frequenzverdopplung konnten mit diesem Kristall nicht durch-
gefiihrt werden. In der Tabelle 3.6 sind einige Eigenschaften von SLT und der verwendeten
Probe aufgelistet.

SDie Kristallachsen werden hier wie bei KTP bezeichnet.
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3.6.5 Verwendete Parameter der Strukturierung zur Herstellung
wellenleitender Strukturen in den verschiedenen Materialien

In der Tabelle 3.7 sind die Parameter aufgefiihrt, die bei der Strukturierung der einzelnen Proben
variiert wurden. In Einzelfdllen wurden weitere Parameter fiir Testzwecke abgeéndert. Dies ist
dann im jeweiligen Kapitel aufgefiihrt.

Material  Typ Spurabstidnde [um] # / & Pulsenergie [W]
Pr:KYF II d=18-30 0,6-3
Pr:YLFI  LII dy =4,5-6,5 0,1-3

dy = 6-10
Pr:YLFII 1II d=25-27 0,6 -2
I dy =4,5-6,5 6-36/
dy = 6-10 10-20
Pr:YLFIII 1I d=25-27 0,6 -2
I dy =4.5 12 -24/
dy = 8,5 20
KTPI II d=10-18 2,5-3,7
KTPII II d=16-27 03-3
PPKTP II d=17-19 23-42
SLT II d=12-20 1,3-11

Tabelle 3.7: Parameter, die wihrend der Strukturierung der einzelnen Proben variiert wurden. Die Verfahrge-
schwindigkeit blieb mit 25 pm/s konstant. Die gewihlte Pulsenergie hing jeweils vom gewihlten Typ der Spur-

anordnung und des Materials ab.
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4 Charakterisierung der Wellenleiter

In diesem Kapitel werden die Methoden und Ergebnisse der Charakterisierung der hergestellten
Strukturen vorgestellt.

Einleitend in diesem Kapitel werden die Grundlagen der Wellenleitung in homogenen Wel-
lenleitern beschrieben und deren charakteristische GroBen definiert. Darauf folgend werden
die verwendeten lichtmikroskopischen Methoden vorgestellt und die erzielten Ergebnisse der
mikroskopischen Charakterisierung préasentiert. Durch die Mikroskopie konnen die Strukturen
vermessen und die Eignung als Wellenleiter eingeschitzt werden. Im Anschluss daran werden
die wichtigen Parameter der Wellenleitung, wie die auftretenden Verluste und die Qualitét der
gefithrten Moden, ermittelt. AbschlieBend wird eine Zusammenfassung und eine Diskussion
sowie ein Ausblick fiir anschlieBende Experimente gegeben.

4.1 Wellenleitung

Um elektromagnetische Wellen nahezu verlustfrei tiber weite Strecken zu transportieren wer-
den hdufig Glasfasern, also Wellenleiter genutzt. In einfachen Wellenleitern liegt der Prozess
der internen Totalreflexion der Lichtfithrung zu Grunde. Ein Wellenleiter besteht dabei aus ei-
nem Kern mit einem Brechungsindex, der hoher ist als der Brechungsindex des Mantels. Die
theoretische Betrachtung der Leitung elektromagnetischer Wellen kann mit Hilfe der Maxwell-
gleichungen beschrieben werden. Fiir eine genaue Herleitung und Uberlegungen fiir das tiefer-
gehende Verstiandnis wird auf géngige Literatur [Kar91, Mar82] verwiesen.

4.2 Dielektrische homogene Wellenleiter

Unter der Annahme, dass sich eine elektromagnetische Welle in einem dielektrischen, homoge-
nen Wellenleiter entlang einer z-Achse ausbreitet, konnen die Maxwellgleichungen zu einer zei-
tunabhiingigen Helmholtzgleichung hergeleitet werden [Yar76]. Der Brechungsindex innerhalb
des Wellenleiters sei unabhéngig von der z-Koordinate, also entlang der Propagationsrichtung
des Wellenleiters. Es gilt somit fiir den radial ortsabhingigen Brechungsindex n(¥) = n(x,y)
und die Helmholtzgleichung ergibt sich zu

V2E(7) + k3n*(P)E(7) = 0. (4.1)

Hierbei ist E(7) das radial ortsabhingige elektrische Feld und kg = 27" die Wellenzahl. Unter
der Einhaltung der Randbedingung fiir den Wellenleiter konnen die Losungen der Helmholtz-
gleichung folgende Form annehmen.

E(#,t) = E(x,y) exp(i(0t — Bp42))- (4.2)
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4 Charakterisierung der Wellenleiter

Die Losungen dieser Gleichung entsprechen den Moden, die vom Wellenleiter gefiihrt wer-
den konnen. Die Propagationskonstante 3, , beschreibt die sich innerhalb des hoherbrechenden
Bereichs entlang der z-Richtung ausbreitenden gefiihrten Moden. Die Werte fiir 3, , nehmen
diskrete Werte an und hingen neben der Geometrie des Wellenleiters von der Wellenldnge des
Lichtes ab. Die Indizes p,q € IN geben eine Nummerierung der gefiihrten Transversalmoden
an, die die Feldverteilung E(x,y), 4 nidher beschreiben. Es kénnen somit fiir einen definierten
Wellenleiter die diskreten Feldverteilungen der gefiihrten Moden berechnet werden. Fiir sym-
metrische Wellenleiter gilt dann weiterhin, dass Licht mit Wellenlidngen ab einer Cut-off Wel-
lenldnge A, nur grundmodig gefiihrt werden kann. Bei kiirzeren Wellenlingen A < A, konnen
auch hohere Moden p,q > 0 geleitet werden.

Durch die Einhaltung der Stetigkeitsbedingungen der elektrischen Felder am Ubergangsbereich
zwischen Material mit hohen und niedrigen Brechungsindex folgt, dass es Anteile des gefiihr-
ten Lichtes geben muss, die in den Bereich mit niedrigerem Brechungsindex austreten. Dies
nennt man das evaneszente Feld der Wellenleitermode. Die Feldverteilung féllt dort exponen-
tiell ab. Fiir kiirzere Wellenldngen und hoheren Brechungsindexunterschieden fillt das Feld
starker ab und die Mode wird stidrker raumlich innerhalb des wellenleitenden Bereichs einge-
grenzt [Yar76, SalO8]. Fiir die Leitung der Grundmode bedeutet dies, dass der Durchmesser
des Querschnitts kleiner ist als bei einer Grundmode in einem Wellenleiter mit geringerem Bre-
chungsindexunterschied. Fiir p,q > 0, also wenn hohere Moden innerhalb des Wellenleiters
gefiihrt werden konnen, und diese auch angeregt werden, folgt ein sogenanntes Mode Bea-
ting zwischen den propagierenden Moden. Die Feldverteilungen der unterschiedlichen Moden
verdndern sich aufgrund von Interferenz entlang der Propagation stetig, so dass in diesem Fall
durch die Betrachtung der Mode im Bereich der Austrittsfliche des Wellenleiters nicht geschlos-
sen werden kann, welche Feldverteilungen innerhalb des Wellenleiters vorliegen. Unterstiitzt
der Wellenleiter die Propagation hoherer Moden, wird aber nur die Grundmode angeregt, pro-
pagiert im Idealfall auch nur diese. Treten im Wellenleiter Inhomogenititen z.B. in Form von
Brechungsindexvariationen oder Streuzentren auf, konnen Anteile der gefiihrten Mode in ande-
re, ebenfalls erlaubte Moden konvertiert werden. Hohere Moden konnen auch durch Variation
der Einkopplung angeregt werden. Ein Verlust ergibt sich erst dann, wenn von diesen Inho-
mogenitdten Strahlungsquellen ausgehen, die nicht vom Wellenleiter unterstiitzt werden. Diese
werden Strahlungsmoden genannt. Die Konversion von einer Mode in eine weitere Mode kann
fiir kleine Stérungen ebenfalls durch die Helmholtzgleichung beschrieben werden und unter der
Storungstheorie gekoppelter Moden berechnet werden.

4.3 Modenprofil und numerische Apertur

Die Wellenleiter wurden im Rahmen dieser Arbeit hinsichtlich drei unterschiedlicher Gro-
Ben charakterisiert: Die Feldverteilung an der Austrittsflache des Wellenleiters, die numerische
Apertur (NA) und die Wellenleiterdimpfung (D). Die GroBe der gefithrten Mode wird im Fall
einer Grundmode bei einer Abnahme der maximalen Intensitit auf 13,5 % (1/ %) bestimmt.
Dariiber hinaus kann aus der Betrachtung der Nahfeldverteilung qualitativ geschlossen werden,
ob der Wellenleiter nur die Grundmode oder auch hohere Moden unterstiitzt.

Die NA ist iiber

NA = ng - sin(0) 4.3)
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4.4 Verluste der Wellenleiter

definiert. Hierbei ist 8 der halbe Offnungswinkel und r( der Brechungsindex in Luft mit ng ~ 1.
Fiir kleine Offnungswinkel gilt NA ~ 0. Die NA gibt nicht nur an, unter welchem Winkel die
Strahlung einer Mode aus dem Wellenleiter austritt, sondern auch den maximalen Winkel, mit
dem die Strahlung in diese Mode eingekoppelt werden kann. Dieser wird als Akzeptanzwin-
kel bezeichnet. Die Strahlung, die unter einem groBeren Winkel auf die Wellenleiterendfldche
fokussiert wird, kann nicht in die entsprechende Mode des Wellenleiters eingekoppelt werden
und erfihrt daher Verluste (siehe dafiir Abschnitt 4.4).

Wird die Strahlung in der Grundmode gefiihrt, definieren die Gro3en NA und die Abmessun-
gen des Modenprofils den Wellenleiter vollstandig und durch Hinzunnahme der Wellenlinge
A kann eine Analogie zum M?-Formalismus der Freistrahlpropagation eines GauBstrahls ge-
nutzt werden. Im Nahfeld kann dann ein nahezu gaudhnliches Profil fiir die Wellenleitermode
angenommen werden. Fiir die BeugungsmafBzahl M? der Freistrahls gilt

TE-G'W()

M2
A

4.4)

mit dem Strahlradius wy. Ein idealer, beugungsbegrenzter Gaul3strahl hat die Beugungsmaf3zahl
von M? =1.

Neben der Angabe des M? ist auch das Strahlparameterprodukt SPP = @ - w( gebriuchlich. Bei
einem konstanten M2 und lingeren Wellenlingen wird das SPP groBer. Wird eine Wellenlei-
termode in Ndherung durch den M?-Formalismus beschrieben, muss fiir eine bestimmte Wel-
lenldinge das SPP der einzukoppelnden Strahlung kleiner sein, als das SPP des Wellenleiters.
Ist dies nicht der Fall, ist eine effiziente Einkopplung nicht moéglich. Der Strahldurchmesser
und die NA der einzukoppelnden Strahlung miissen jeweils fiir eine effiziente Einkopplung der
Strahlung auf die Wellenleitermode angepasst werden.

Bei der Propagation héherer Moden ist eine Beschreibung durch den M?-Formalismus nicht
sinnvoll und die Propagationseigenschaften der jeweiligen Moden miissen durch numerische
Simulationen der Helmholtzgleichung berechnet werden. Eine Angabe des Modendurchmes-
sers und der NA fiir multimodige Wellenleiter sind daher nur als Abschédtzung zu sehen.

4.4 Verluste der Wellenleiter

In Wellenleitern treten durch unterschiedliche Prozesse Verluste fiir die gefiihrte Strahlung auf.
Dabei konnen interne Verluste durch Inhomogenititen zu Strahlungsmoden fiihren, die nicht
im Wellenleiter gefiihrt werden. Hinzu kommen weitere interne Streuverluste des Kristalls, die
zum Beispiel wihrend der Kristallzucht aufgetreten sind. Auch durch den Strukturierungspro-
zess eingebrachte Streuzentren sind Ursache von Verlusten. Ein weiterer Prozess der zu einer
Minderung der transmittierten Strahlung fiihrt ist die Absorption der Strahlung im lichtfiihren-
den Medium. Externe Verluste treten durch die Brechungsindexiibergéinge von Luft zu Material
an der Einkoppel- und Auskoppelseite des Wellenleiters auf. Die Einkoppeleffizienz wird durch
Modenfehlanpassung zwischen Wellenleitermode und Freistrahlmode reduziert.

Da in dieser Arbeit unterschiedliche Wellenleitertypen mit verschiedene Lichtquellen unter-
sucht wurden, sind experimentell ideale Bedingungen zur Lichteinkopplung ermittelt worden.
Eine systematische Untersuchung einer idealen Einkopplung durch Modenanpassung jedes ein-
zelnen Wellenleiters und die Bestimmung der daraus resultierenden Koppeleffizienz wurde
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4 Charakterisierung der Wellenleiter

nicht durchgefiihrt. Dadurch sind die angegebenen Verluste im weiteren Verlauf der Arbeit
eine obere Grenze der zu messenden Verluste. Die tatsidchlichen Wellenleiterverluste konnen
geringer sein.

4.4.1 Externe Verluste

Externe Verluste sind durch die Fresnelreflektionen und die Koppeleffizienz definiert. Die Fres-
nelreflektionen treten durch einen Brechungsindexunterschied zwischen zwei Medien mit den
Brechungsindizes n; und njy auf. Je groBer der Brechungsindexunterschied, desto grofer sind
die Verluste aufgrund der Reflektionen an den Grenzflichen. Bei der Annahme von senkrecht
auf den Wellenleiter auftreffendem Licht, so wie es beispielsweise in der Strahltaille eines fo-
kussierten Laserstrahls der Fall ist, konnen die Fresnelreflektionen mit

2
ny—nj

e (25 ws
berechnet werden. Ist der Wellenleiter von Luft umgeben, gilt ny = ng ~ 1 und die Fresnelverlus-
te der verwendeten Materialien konnen berechnet werden. Die hierfiir verwendeten Werte der
Brechungsindizes konnen mit den im Anhang angegebenen Sellmeier-Gleichungen bestimmt
werden.
Fiir die optimale Einkopplung von Strahlung in den Wellenleiter, muss die gau3formige Feld-
verteilung des Freistrahls der Wellenleitermode angepasst werden, da eine Abweichung der Mo-
den voneinander zu einer Verringerung der Koppeleffizienz fiihrt. Um eine optimale Anpassung
zu erreichen miissen die Maxima der Feldverteilungen iibereinander liegen, ohne zueinander
verkippt zu sein und ebene Phasenfronten vorherrschen. Im allgemeinen Fall fiir zwei beliebige
Feldverteilungen y; und Y, kann die Koppeleffizienz ni dann nach [Kog64, Cal09] zu

oo 2

JJ dxdy i (x,y) w5 (x,y)

M= — (4.6)
I dxdy\wl(x,y)\z‘jf dxdy [y2 (x, )

berechnet werden. Weiterfithrende Literatur zur Kopplung zweier diskreter Feldverteilungen
findet sich auch in [Kar91, McC83].

4.4.2 Interne Verluste

Interne Verluste konnen in Streu-, Absorptions- und Modenkopplungsverluste unterteilt werden.
Bei der Kopplung zwischen Moden, die im Wellenleiter gefiihrt werden konnen, gibt es kei-
nen Energieverlust und dieser Prozess stellt idealerweise keinen Verlust dar, auch wenn hohere
Moden hoheren Streuverlusten ausgesetzt sein konnen. Erst durch die Kopplung in eine Strah-
lungsmode, die nicht vom Wellenleiter gefiihrt werden kann, wird die Intensitét abgeschwicht.
Eine weitere Reduktion von Intensitét ist durch Streu- und Absorptionsverluste bedingt. Je nach
Ursprung der Absorptionsverluste, konnen diese zum Beispiel durch eine Optimierung der Her-
stellungsmethoden des Materials minimiert werden. Streuverluste konnen durch verschiedene
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Effekte auftreten. Streuzentren sind schon in unstrukturierten Kristallen in Form von Kristallde-
fekten moglich. Diese konnen auch durch optimierte Herstellung der Kristalle minimiert wer-
den. Streuverluste dieser Art konnen jedoch meist vernachlédssigt werden. Streuung an Oberfld-
chen konnen an den Ein- und Austrittsflichen durch ungeniigende Politur auftreten. Auflerdem
sind durch die fs-Laserstrukturierung Streuzentren an den hergestellten Spuren zu erwarten.
Diese sind in Abhéngigkeit der Strukturierungsparameter und der verwendeten Materialien un-
terschiedlich stark ausgeprigt. So zeigen sich bei Verwendung von hohen Pulsenergien hiufig
inhomgene Ubergange oder Risse zwischen modifizierten und unbehandelten Bereichen (siehe
dazu Abschnitt 4.7). Wie stark der Einfluss auf die Streuverluste sind, lidsst sich nicht eindeu-
tig quantifizieren. Ein zusétzlicher Verlust, der hauptséchlich bei Typ III Wellenleitern auftritt,
ist wenn Anteile der Mode den Wellenleiter aufgrund fehlender Eingrenzung verlassen. Dieses
wird als Leakage bezeichnet.

Es wird fiir die Zusammenfassung aller auftretenden Verluste ein allgemeiner Faktor, der Damp-
fungskoeffizient aq des Wellenleiters eingefiihrt. Die durch den Wellenleiter in z-Richtung
transmittierte Leistung nimmt entsprechend

Pays (Z) = Pein - e Mt 4.7)

ab. Fiir Wellenleiter wird typischerweise nicht der Dampfungskoeffizient, sondern die Damp-
fung D angegeben. Diese hingt iiber

D =10"log (TL) in [dB] (4.8)
WG

und P 1
Twg = —— - (4.9)
Pein Nk (1 _RF)2
zusammen. Dabei ist Tyyg der Anteil des durch den Wellenleiter transmittierten Lichtes. Um die
Déampfung unterschiedlicher Proben miteinander vergleichbar zu machen, erfolgt eine Normie-

rung auf die Lange L der Probe zu

D
D= T in [dB/cm]. 4.10)
Die Dampfung D pro Linge kann aus dem Dampfungskoeffizienten nach
D =4,343 - 04 (4.11)

berechnet werden. In dieser Arbeit werden die Begriffe Verlust und Ddmpfung dquivalent be-
handelt.

4.5 Versuchsaufbau zur Messung der Wellenleitung

Fiir die Charakterisierung der Wellenleiter wurden zwei Helium-Neon-Laser (HeNe-Laser) un-
terschiedlicher Wellenlidnge verwendet. Der Aufbau ist schematisch in Abbildung 4.1 gezeigt.
Es wurde hauptsichlich ein polarisationsstabilisierter HeNe-Laser mit einer Wellenldnge von
632,8 nm und einer BeugungsmaBzahl von M? = 1,05 zur Charakterisierung der hergestellten
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Wellenleiter genutzt. Mit Hilfe einer optischen Diode wurden Leistungsschwankungen durch
zuriickgekoppeltes Licht in den Laser verhindert. Durch Drehung einer A/2-Platte konnte die
Polarisation des Lichtes stufenlos variiert und somit die Wellenleitung polarisationsabhéngig
untersucht werden. Je nach Geometrie der Wellenleiter wurden unterschiedliche asphirische
Einkoppellinsen mit verschiedenen Brennweiten verwendet, die im Auswertungsteil dieses Ka-
pitels jeweils nédher spezifiziert werden. Es sei hier erwéhnt, dass fiir Wellenleiter mit édhnlichen
Herstellungsparametern die selbe Linse verwendet wurde. Dies fiihrt zu geringen Abweichun-
gen in der Einkoppeleffizienz. Ein Mikroskopobjektiv (Zeiss 50x; NA = 0,5) bildet die End-
flache des Wellenleiters auf ein Leistungsmessgerit oder eine CCD-Kamera ab, so dass das
Nahfeld der gefiihrten Mode aufgenommen werden konnte. Mit einer Blende wird verhindert,
dass austretendes Streulicht die Messungen verfilscht. Die Kamera (DataRay Inc. WinCamD-
UCD15) hat eine PixelgroBBe von 4,4 um. Eine Kalibrierung zur Vermessung der Nahfeldmo-
denprofile wurde mit Hilfe eines Fadenkreuzes mit einer um-Skala durchgefiihrt, das mit dem
selben Abbildungsmalstab mit der CCD-Kamera aufgenommen wurde. Ein weiterer HeNe-

HeNe-Laser

olarisator 543.5 nm
?:’3) optische HeNe-Laser
2 Diode 632,8 nm Leistungs-
oy messgerat/
;2“ CCD-Kamera

A2-Platte Linse Kristall mit Mikrosk

Wellenleitern IKroSKop-
U objektiv I '
P P Blende

ein aus

Abbildung 4.1: Charakterisierungsaufbau der geschriebenen Wellenleiter. Mit Hilfe zweier HeNe-Laser bei
632,8 nm und 543,5nm wurden die transmittierte Leistung durch den Wellenleiter sowie die gefithrte Moder
gemessen.

Laser, dessen Emissionswellenldnge bei 543,5 nm lag, konnte durch Umklappen eines Spiegels
in den selben Aufbau geleitet werden. Durch die kiirzere Wellenldnge konnten eventuell auf-
tretende wellenldngenabhéngige Streuverluste bestimmt werden. Dariiber hinaus ist fiir die in
dieser Arbeit verwendeten dotierten Laserkristalle, die im blauen Spektralbereich Strahlung ab-
sorbieren, der Wellenldngenunterschied zum Pumplicht geringer, so dass die gefiihrten Moden-
profile eher den Modenprofilen der Pumpstrahlung in spéteren Laserexperimenten entsprechen.
Ebenfalls entspricht diese Wellenlidnge fast derjenigen, die bei der Frequenzverdopplung mit
dem Material KTP erzeugt wird. Die BeugungsmaBzahl dieses HeNe-Lasers lag bei M> = 1, 1.
Die emittierte Strahlung war jedoch nicht polarisationsstabil, so dass in den Versuchsaufbau ein
Polarisator integriert wurde. Auf eine optische Diode wurde dabei verzichtet.

Die Dampfung der Wellenleiter wurde iiber den Quotienten aus Pej, und Py,s bestimmt, wobei
diese um die Fresnelreflektionen an den Kristallendflichen und die Transmission der optischen
Bauteile korrigiert wurden.
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4.5.1 Bestimmung der numerischen Apertur

Zur Messung der numerischen Apertur der Wellenleiter wurde der Aufbau aus Abbildung 4.1 in
einer veridnderten Variante verwendet. Anstelle des Mikroskopobjektivs wurde eine langbrenn-
weitige (f = 18 mm) Linse verwendet. Die aus dem Wellenleiter austretende Strahlung wurde
kollimiert und deren Strahlqualitit mit einem M?-Messgerit (Spiricon M200s) gemessen. Fiir
Monomode-Wellenleiter kann dann nach Gleichung 4.4 und dem gemessenen Nahfelddurch-
messer bei bekannter Wellenlidnge die NA berechnet werden.

Die NA eines Multimode-Wellenleiters kann bei bekannten Brechungsindizes des Kerns ng und
des Mantels ny mit NA = (nzK — ”1%/1) 1/2 berechnet werden. Diese Formel geht von einem Stu-
fenindexprofil der Brechungsindizes aus und ldsst sich nicht direkt auf die hier untersuchten
Wellenleiter in Typ II beziehungsweise Typ I1I Konfiguration anwenden. Eine zusétzliche Mog-
lichkeit, die NA von Multimode-Wellenleitern zu messen ist in [Sie10b] beschrieben. Mit ei-
ner Blende auf der Einkoppelseite wird der Akzeptanzwinkel des Wellenleiters vermessen. Die
Blende wird durch den aufgeweiteten Strahl des HeNe-Lasers verfahren, so dass nur ein Teil-
bereich der Strahlung unter verdnderlichen Einfallswinkeln auf den Wellenleiter trifft. Somit
kann nach sukzessiven Verfahren der Blende die NA bestimmt werden. Diese Methode stellte
sich jedoch als zu fehlerbehaftet heraus. Auf eine Vermessung der genauen NA wird bei hoch
multimodigen Wellenleitern verzichtet. Die Optimierung der Einkoppeleffizienz wird in diesem
Fall ausschlieBlich iiber die Modenfeldanpassung erreicht.

4.6 Wellenleitende Bereiche

Bei der Charakterisierung der Wellenleiter konnte ermittelt werden, dass es unterschiedliche
Bereiche gibt, in denen Wellenleitung moglich war. Fiir Typ II Wellenleiter sind diese Berei-
che neben der zentralen Position zwischen den Spuren (a) (Abbildung 4.2 a)) auch in den nach
oben und unter verschobenen Bereichen (b) moglich. Wellenleitende Bereiche mit weniger Ein-
grenzung der Mode und meist mit deutlich hheren Verlusten sind oberhalb, unterhalb (c) und
neben den Spuren (d) positioniert. Fiir Typ III Wellenleiter, wie sie zum Beispiel in Pr:YLF
hergestellt wurden, ist der primére wellenleitende Bereich im Kern (e), welcher von den Struk-
turen umgeben ist. Unter der Verwendung geringerer Pulsenergien in diesem Material wéihrend
der Strukturierung, ist Wellenleitung auch innerhalb des modifizierten Bereichs (f) (Abbildung
4.2 b)) als TypI Wellenleiter moglich. In welchen Bereichen der Proben Wellenleitung auf-
tritt, wird im jeweiligen Abschnitt beschrieben. Im weiteren Verlauf der Arbeit werden in den
Abbildungen die fs-Laser geschriebenen Modifikationen durch weifle Ellipsen oder Rechtecke
gekennzeichnet.

4.7 Lichtmikroskopische Messmethoden

Nach der fs-Laserstrukturierung wurden die Kristalle mit einem Leica DM4000 Lichtmikroskop
untersucht. Dieses Mikroskop bietet die Moglichkeit unterschiedlicher Messmethoden. Die in
dieser Arbeit am hiufigsten verwendeten Methoden sind Hellfeldaufnahmen im Durchlicht und
Polarisationskontrastaufnahmen. Im Hellfeld des Durchlichtmodus findet eine Beleuchtung der
Probe von unten statt. Das Licht gelangt nach der Probe in das Okular, die Probe erscheint
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Typ Il Typ |/ Typ Il

Abbildung 4.2: Schematische Darstellung der Endflache von Typ II a) und Typl / Typ III b) Wellenleitern. In wel-
chen Bereichen Wellenleitung auftritt, hingt vom Material und den Parametern der Herstellung ab.

hell. Wird das Licht innerhalb der Probe gestreut oder absorbiert, ist der Anteil des Lichtes, das
in das Okular gelangt, geringer. Die Streu-/Absorptionszentren werden dunkel dargestellt. Die
hergestellten Strukturen sind solche Streuzentren und heben sich vom umgebenden Material
ab. Im Hellfeld konnen somit die Spuren vermessen sowie hinsichtlich ihrer Qualitit beurteilt
werden. Eventuell zusitzlich zu den Strukturen auftretende Streuzentren, zum Beispiel Risse
im Material sind hierbei ebenfalls deutlich zu erkennen.

Aufnahmen im Polarisationskontrast-Modus ermoglichen die Untersuchung doppelbrechender
Effekte. Das Mikroskopielicht wird zuerst durch einen drehbaren Polarisator und dann durch
die Probe geleitet. Nach der Probe befindet sich ein weiterer drehbarer Polarisator. Dieser dient
als Analysator. Sind beide Polarisatoren senkrecht zueinander orientiert und findet keine Polari-
sationsdrehung innerhalb der Probe statt, gelangt kein Licht in das Okular. Die Probe erscheint
dunkel. Treten im Material lokale richtungsabhidngige Brechungsindexdnderungen auf, wird
die Polarisationsrichtung des eingestrahlten Lichtes gedreht und kann den Analysator passie-
ren. Diese Bereiche werden hell abgebildet. Je stirker die Brechungsindexéinderung ist, desto
heller sind diese Bereiche im Mikroskopiebild. Durch eine Rotation des Polarisators und Ana-
lysators kann zusétzlich auf die Richtung der Brechungsindexdnderung geschlossen werden.
Eine quantitative Aussage iiber den vorliegenden Brechungsindex kann nicht getroffen werden.
Diese Methode hat jedoch Grenzen bei der Untersuchung von Kristallen, die eine natiirliche
Doppelbrechung aufweisen. Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Kristalle wiesen nicht
immer eine optimale Ausrichtung der auBBerordentlichen Achse auf, so dass der Kontrast zwi-
schen hellen und dunklen Bereichen je nach Ausrichtung des Kristalls geringer ist als bei der
Vermessung isotroper Kristalle. Dies ist der Grund dafiir, dass nicht alle verwendeten Kristalle
im Polarisationskontrast-Modus untersucht werden konnten.

Im Verlauf dieses Kapitels werden die Ergebnisse der Charakterisierung der geschriebenen
Strukturen mit Hilfe der beiden Messmethoden gezeigt und hinsichtlich weiterer Anwendun-
gen diskutiert.

4.8 Charakterisierung von Pr:KYF

In diesem Kapitel wird eine Auswahl der Ergebnisse von wellenleitenden Strukturen in Pr:KYF
gezeigt, die mit den in Abschnitt 3.6.5 aufgelisteten Parametern hergestellt wurden. Die Cha-
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rakterisierung der Wellenleitermoden liefern neben der Mikroskopie wichtige Ergebnisse fiir
eine weitere Untersuchung im Hinblick auf die Realisierung von Wellenleiterlasern in Pr:KYF.
In Voruntersuchungen wurde festgestellt, dass fiir die Herstellung von TypII Wellenleitern
die lineare Translation der Probe wéhrend der Strukturierung mit einer Oszillation iiberlagert
werden musste. Andernfalls wurden nicht gentigend Spannungen induziert, um den Brechungs-
index signifikant zu erhohen. Eine Fokussierlinse mit f = 3,1 mm zur Strukturierung lieferte
die besten Resultate.

In Abbildung 4.3 a) und b) sind Polarisationskontrastaufnahmen von TypIl Strukturen in
Pr:KYF gezeigt, die mit Ep = 0,8 uJ und einer Brennweite der Fokussierlinse von f = 4,51 mm
hergestellt wurden. Die Schreibgeschwindigkeit v = 25 um/s war konstant, die Abstinde
zwischen den Spuren waren d = 16 um und d = 18 um. Spannungsinduzierte Doppelbrechung
ist, durch die hellen Bereiche zu erkennen, zwischen den Spuren, aber auch unterhalb der
Spuren vorhanden. Ebenfalls zeigen sich Risse entlang der Spuren. Diese konnen durch zu
hohe Pulsenergien beim Strukturierungsprozess, jedoch auch nach der Herstellung durch die
mechanische Bearbeitung (Lippen, Polieren) entstanden sein. Wird die Pulsenergie verringert
kann die Entstehung der Risse minimiert werden, die Mdoglichkeit der Wellenleitung wur-
de dadurch jedoch weitgehend unterbunden. Bei weiterer Erhohung der Pulsenergie treten
wiederum vermehrt Risse im umgebenden Material auf, die Streuzentren und somit erhohte
Verluste darstellen. In Abbildung 4.3 c) — f) sind die Strukturen gezeigt, die mit einer Linse
mit f =3,1 mm hergestellt wurden. Zusitzlich wurden groBere Spurabstinde gewihlt, um
Querrisse zwischen den Spuren zu vermeiden. Jedoch wiesen alle so hergestellten Strukturen
Risse an den Spuren auf. Diese starteten an den kurzen Kanten der Spuren und verliefen von
dort in das umgebende Material.

In der Abbildung 4.3 c) — e) sind fiir die Pulsenergie von Ep = 1,0 uJ und Spurabstinde von
d =22 um, d =24 ym und d =26 um die Mikroskopiebilder dargestellt. Im Vergleich zu 4.3 a)
und b) ist der Bereich zwischen den Spuren deutlich heller, was ein Hinweis auf eine groBBere
Doppelbrechung ist. Die Spuren selbst sind entlang der langen Achse fast um einen Faktor zwei
ausgedehnter. Ein Wellenleiter, der mit Ep =2,5u) und d =30um hergestellt wurde, zeigte
dariiber hinaus auch Querrisse unterhalb und neben den Spuren (Abbildung 4.3 f)). Der Bereich
zwischen den Spuren scheint frei von Rissen zu sein. In Abbildung 4.4 sind Moden gezeigt, die
sich bei Wellenleitern ergeben, die mit einer Pulsenergie von Ep = 0,8 uJ und Spurabstinden
von d = 15 ym sowie d = 18 ym und einer Brennweite der Linse von f =4,51 mm geschrieben
wurden. Es konnte Wellenleitung im Bereich (a) und (d) nachgewiesen werden, wobei im
Bereich (a) die Moden durch die Spuren stirker eingegrenzt werden, als im Bereich (d).
Die Diampfung liegt im Bereich von ca. 3,0 dB/cm. Wellenleitung war ebenfalls mit gleichen
Abmessungen der Moden und Dampfungen auf der anderen Seite neben den Doppelspuren
moglich. Bei einem Spurabstand von 18 um (Abbildung 4.4 a)) ist die zentral zwischen den
Spuren gefithrte Mode nahezu gaufBformig mit einer groBBeren Ausdehnung in y-Richtung.
Eine Mode, die vom selben Wellenleiter neben der Spur geleitet wird, ist aufgrund geringerer
seitlicher Eingrenzung ausgedehnter, die Dampfung ist mit 3,17 dB/cm etwas hoher. Die Mode
ist ebenfalls elliptisch, jedoch mit einem grofleren Durchmesser in x-Richtung. Bei einem
Spurabstand von 15 um (Abb. 4.4 ¢)) zeigt sich eine zusitzliche Aberration der Mode. Diese
kann auf einen vorliegenden Querriss zwischen den Spuren zuriickgefiihrt werden. Die Damp-
fung ist in diesem Fall mit 5,3 dB/cm deutlich erhoht. Alle Modenfelddurchmesser, sowie die
zugehorigen Dampfungswerte sind in Tabelle 4.1 zusammengefasst. Die numerische Apertur
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4 Charakterisierung der Wellenleiter

d =16 ym; £, = 0,8 pJ d =18 ym; £, = 0,8 pJ - d=22m; £, =10 )

Abbildung 4.3: Mikroskopieaufnahmen im Polarisationskontrast-Modus von Typ II Wellenleiter in Pr:KYF mit
Pulsenergien von 0,8 uJ (f =4,51 mm) a) - b), 1,0 (f = 3,1 mm) ¢) —e) und 2,5 uJ ).
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Abbildung 4.4: Nahfeldprofile der gefithrten HeNe-Moden bei 632,8 nm in Pr:KYF Wellenleitern, die mit einer
Pulsenergie von 0,8 uJ und iiberlagerten Oszillationen geschrieben wurden. Die Wellenleitung tritt zwischen und
neben den Spuren auf. Es konnten beide Polarisationsrichtungen gefiihrt werden, wobei Depolarisation in den
Wellenleitern auftritt. Die weillen Rechtecke symbolisieren die Spuren mit iiberlagerter Oszillation.
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4.8 Charakterisierung von Pr:KYF

fiir die gezeigten Wellenleiter wurde mit Hilfe des M?-Formalismus zu Werten zwischen 0,04
und 0,05 bestimmt. Fiir Wellenleiter, die mit einer Fokussierlinse der Brennweite f=3,1 mm

Wellenleitender Bereich (a) (d)
Fokussier-  Puls- Spur- 2wx 2wy  Didmpfung 2wy 2wy  Démpfung
linse energie  abstand
[mm] (W] [um] [wm] [pm] [dB/cm]  [um] [um] [dB/cm]
18 11,3 155 3.1 255 21,0 3.2
f =451 0,8 16 9,6 133 35 16,1 19,7 3,5
15 11,3 122 573 18,0 18,6 3,1
26 164 269 1,3
f=31 1,0 24 140 264 1,7
22 170 22,7 14
2,5 30 16,5 29,6 1,6

Tabelle 4.1: Zusammenstellung der Modenfelddurchmesser 2wy y und Ddmpfungswerten fiir Wellenleiter in den
wellenleitenden Bereichen (a) und (d), die in Pr:KYF hergestellt wurden.

und zusétzlicher Oszillation hergestellt wurden, ergeben sich Moden, wie sie in Abbildung 4.5
gezeigt werden. Die Wellenleitermoden weisen alle eine multimodige Feldverteilung auf. Fiir
eine Pulsenergie von Ep = 1,0 W und Spurabstinde von d =22 um und 26 um konnte Wellen-
leitung zwischen den Spuren beobachtet werden, die mit 1,3 dB/cm die niedrigste Ddmpfung
aller Pr:KYF Wellenleiter aufwies. Neben den Spuren wurden Moden mit erhohten Verlusten
gefiihrt. Der Wellenleiter mit Ep = 1,0 uJ und d =22 pm hatte aufgrund der elliptischen Form
eine numerische Apertur von 0,03 in x-Richtung und 0,02 in y-Richtung. Der Wellenleiter,
der mit Ep =2,5uJ und d = 30 um hergestellt wurde, zeigte Wellenleitung im oberen Bereich
(in y-Richtung verschoben) zwischen den Spuren. Die resultierende Mode war dabei, wie fiir
multimodige Wellenleiter iiblich, stark von der Einkopplung in den Wellenleiter abhingig. Die
hier gezeigte Mode wies dabei die geringste Ddmpfung in diesem Wellenleiter auf. Eine genaue
Auflistung der Dampfungswerte und Modengroflen sind in der Tabelle 4.1 angegeben. Es
konnte ebenfalls gezeigt werden, dass unter Verwendung des griin emittierenden HeNe-Lasers
(A =543,5nm), die Abweichungen in der Bestimmung der ModengréBen und der Dimpfung
vernachlissigbar sind.

Untersucht wurde zusitzlich die Polarisationsabhingigkeit der Wellenleitung, indem die Po-
larisation des eingekoppelten Lichtes mit Hilfe der A/2-Platte variiert wurde. Es zeigte sich,
dass die Wellenleiter nicht polarisationserhaltend sind. Eine Erkldrung fiir die Depolarisation
des gefiihrten Lichtes kann analog zu der Lichtfiihrung in Fasern gefunden werden. Werden
vom Wellenleiter Moden unterschiedlicher Polarisationsrichtungen unterstiitzt, konnen diese
aufgrund von Streuung oder lokalen Anderungen des Brechungsindex ebenfalls angeregt wer-
den. Diese Eigenschaft sollte sich bei Laserexperimenten jedoch nicht negativ auswirken. Die
bestimmten Dampfungswerte und Wellenleitermoden sind im Rahmen der Messgenauigkeit
unabhiéngig von der eingestrahlten Polarisationsrichtung.

Aufgrund der Ergebnisse der Untersuchung der wellenleitenden Eigenschaften wurde ver-
sucht, ein qualitatives Brechungsindexprofil im Pr:KYF Kristall zu konstruieren, wie es in
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Abbildung 4.5: Nahfeldprofile der gefiihrten HeNe-Moden bei 632,8 nm in Wellenleitern, die mit iiberlagerten
Oszillationen und einer Linse mit Brennweite von f = 3,1 mm geschrieben wurden. Es konnten beide Polarisati-
onsrichtungen gefiihrt werden, wobei Depolarisation in den Wellenleitern auftritt. Die weilen Rechtecke symboli-
sieren die Spuren mit iiberlagerter Oszillation.

Abbildung 4.6 dargestellt ist. Gezeigt ist der Querschnitt des Kristalls (Abbildung 4.6 a)) mit
den beiden Spuren, die durch die grauen Ellipsen reprisentiert werden. Im unbehandelten
Kiristall ist der Brechungsindex konstant, erst durch das Einbringen der Spuren dndert sich
das Brechungsindexprofil und wird orts- und polarisationsabhiingig. Es wird zwischen zwei
Fillen unterschieden. Entweder besitzt das eingestrahlte Licht eine Polarisation parallel zur

n
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y x TV /O
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Abbildung 4.6: Schematische Darstellung des Pr:KYF Kristalls zur Veranschaulichung der moglichen spannungs-
induzierten Brechungsindexinderung. Das eingestrahlte Licht ist entweder parallel zur x- oder y-Achse polarisiert.
Die gestrichtelte Linien in a) geben den Schnitt fiir die ndhere Betrachtung in b) und c) an.

x-Achse oder senkrecht dazu. Wird der Brechungsindex entlang der x-Achse aufgetragen, zeigt
sich das in Abbildung 4.6 b) dargestellte Bild. Die Spuren selbst weisen einen niedrigeren
Brechungsindex im Vergleich zum umgebenden Material auf. Zwischen den Spuren und im
Bereich neben den Strukturen wird aufgrund der vorliegenden Spannungen der Brechungsin-
dex erhoht. In diesen Bereichen ist Wellenleitung moglich. Die Spannungen relaxieren in das
umgebende Material und der Brechungsindex entspricht in einer groleren Entfernung wieder
dem des unmodifizierten Materials. Betrachtet man den Verlauf des Brechungsindex entlang
der y-Achse, wie es in der Abbildung 4.6 c) dargestellt ist, ist die Wellenleitung durch die Erho-
hung des Brechungsindex zwischen den Strukturen moglich. Wie grof3 die spannungsinduzierte
ortsabhiingige Brechungsindexidnderung ist, kann durch die hier angewandte Lichtmikroskopie
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4.9 Charakterisierung von Pr:YLF

oder der Wellenleitung nicht bestimmt werden. Eine Abschitzung aus der NA der Wellenleiter
ergibt, dass ein An im Bereich von 10~ erreicht wird. Um das Brechungsindexprofil von
fs-lasergeschriebenen Wellenleitern quantitativ zu bestimmen, eignet sich zum Beispiel die
Methode der quantitativen Phasenmikroskopie [Jes13].

4.8.1 Zusammenfassung zur Wellenleitung in Pr:KYF

In den Kiristall Pr:KYF wurden TypIl Wellenleiter mittels zweier unterschiedlicher Fo-
kussierlinsen sowie zusitzlicher iiberlagerter Oszillation hergestellt. Die mikroskopische
Untersuchung des Kristalls zeigte, dass spannungsinduzierte Doppelbrechung erzielt werden
konnte. Unter Verwendung von Pulsenergien im Bereich von Ep =0,8 uJ traten Léngs- und
Querrisse neben oder zwischen den Spuren auf. Wellenleitung mit einer Dampfung von ca.
D = 3,0 dB/cm wurde erreicht, wenn zur Strukturierung eine Fokussierlinse mit einer Brennwei-
te von f =4,51 mm verwendet wurde. Die gefiihrten Moden wiesen ein nahezu kreisrundes,
gauBformiges Intensitdtsprofil auf. Eine geringere Ddmpfung von minimal D =1,3dB/cm
konnte in einem Wellenleiter verwirklicht werden, der mit einer Pulsenergie von Ep = 1,0 uJ
(d =26 um) und einer Fokussierlinse mit f = 3,1 mm hergestellt wurde. Dieser Wellenleiter
war jedoch multimodig.

4.9 Charakterisierung von Pr:YLF

Es wurde eine Vielzahl von Strukturen in Pr:YLF Kristalle unterschiedlicher Orientierungen
geschrieben. Erste Versuche der Herstellung von Einzel- und Doppelspuren unterschiedlicher
Pulsenergien, Schreibgeschwindigkeiten und Fokussierlinsen fithrten dabei nicht zu wellen-
leitenden Strukturen. Das Material konnte modifiziert werden und die Spuren selbst zeigten
einen verringerten Brechungsindex. Ein signifikanter Brechungsindexunterschied im umgeben-
den Material konnte jedoch nicht induziert werden. Durch eine sukzessive Erhohung der Puls-
energie wurde lediglich das Material unkontrolliert zerstort und Risse induziert. In der Literatur
sind jedoch Wellenleiter in Typ II Geometrie in YLF bekannt [Bec11, Bial3]. Okhrimchuk et
al. zeigten, dass durch eine rechteckige Anordnung mehrerer Spuren Typ III Wellenleitung in-
nerhalb eines unmodifizierten Bereichs in Nd: YAG moglich ist [OkhO5]. Dieser Ansatz wurde
in dieser Arbeit ebenfalls verfolgt.

Aufbauend auf Voruntersuchungen, konnten durch sukzessive Variation der Parameter der ge-
nutzte Parameterraum fiir die Herstellung von Strukturen der Typen I — III stetig eingeschrinkt
werden und Wellenleitung ermdéglicht werden. Die verwendeten Parameter wurden dazu, wie
in Abschnitt 3.6.5 beschrieben, variiert. Die in diesem Abschnitt vorgestellten Wellenleiter sind
hauptsidchlich diejenigen, die fiir mogliche Laseranwendungen notwendige Wellenleitereigen-
schaften aufweisen. Unterteilt ist das Kapitel hinsichtlich der Orientierung der c-Achse des
Kiristalls.
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4 Charakterisierung der Wellenleiter

4.9.1 Pr:YLFI

Im Kiristall Pr:YLF I ist die c-Achse des Kristalls parallel zur globalen x-Achse orientiert (sieche
Kapitel 3.6). In Pr:YLF I wurden Einzelspuren und Typ III Strukturen aus acht rhombisch ange-
ordneten Spuren geschrieben. Aus den Ergebnissen der Untersuchung der Einzelspuren kénnen
fiir die Realisierung komplexer Strukturen, hier in Form der rhombischen Anordnung, idea-
le Abstidnde dx,dy zwischen den Spuren ermittelt werden. Die Abstéinde in x- und y-Richtung
variierten dabei zwischen dy =4 um und 6 um beziehungsweise dy =7 um und 10 um. Die Pul-
senergie wurde im Bereich Ep = 0,1 pJ und 3 pJ veréndert.

Der Zusammenhang zwischen der Pulsenergie und der Spurabmessung einer Einzelspur ist in
Abbildung 4.7 dargestellt. Die Anderungen der Spurhohe und der Spurbreite sind im gewihl-
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Abbildung 4.7: Abhingigkeit der Spurabmessungen des Pr:YLF I Kristalls bei Pulsenergien von 0,1 uJ — 3,0 uJ.

ten Intervall der Pulsenergie nahezu linear. Die Anderung der Spurh6he von der Pulsenergie ist
starker als die Abhédngigkeit der Breite (sieche Kapitel 3.4.2).

Werden die Abstinde von dx =4,5um und dy =8 um und unterschiedliche Pulsenergien ge-
wihlt, ergeben sich die in Abbildung 4.8 gezeigten Strukturen. Bei Ep =3,0 uJ (Abbildung
4.8 a)) ist zu erkennen, dass die Einzelspuren soweit ausgedehnt sind, dass sie sich teilweise
iberlagern. Der Bereich zwischen den Spuren, der Kern des Wellenleiters, ist asymmetrisch.
Es ist zu erwarten, dass in diesem Wellenleiter hohe Verluste aufgrund von Streuung auftre-
ten. Eine Wahl groBerer Abstinde dx und dy kann fiir diesen Fall vorteilhaft sein. Wird jedoch
die Pulsenergie verringert, werden die Einzelspuren kleiner und der Kernbereich demzufolge
groBer (Abbildung 4.8 b) — d)). Dies begiinstigt die Einkopplung von Strahlung in den Wel-
lenleiter und geringere Verluste aufgrund geringerer Streuung an den Spuren. Bei Pulsenergien
von Ep =0,2 ] und Ep =0,1 uJ (Abbildung 4.8 e) und f)) sind die Spuren weniger elongiert
und es ergeben sich Zwischenrdume zwischen den Spuren so dass Leakage auftreten kann.
Wellenleitung konnte in allen hergestellten Strukturen erzielt werden, wobei die Qualitéit der
Moden und die Verluste stark von den Strukturierungsparametern abhingen. Bei zu grof3en Puls-
energien (> 1 pJ) wird das gefiihrte Licht in den erzeugten wellenleitenden Bereichen stark an
den Spuren gestreut, so dass gro3e Verluste auftreten (D > 3,2 dB/cm). Das selbe gilt fiir Wellen-
leiter, bei denen die Abstdnde zwischen den Einzelspuren zu gering sind. Sind die Pulsenergien
zu gering (< 0,4 W) ist die eingrenzende Wirkung durch die Spuren zu niedrig, so dass Leakage
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Abbildung 4.8: Durchlicht Mikroskopiebilder der Typ III Wellenleiter in rhombischer Anordnung in Pr:YLFI bei
Pulsenergien von 0,1 puJ — 3 pJ.

auftritt. Die kleineren Abmessungen der Einzelspuren begiinstigen diesen Effekt.

In der Abbildung 4.9 sind beispielhaft die Nahfeldverteilungen von Wellenleitern dargestellt,
bei denen moderate Verluste auftraten. Die Wellenleiter sind multimodig. Bei Abstédnden von
dy =4,5 ym und dy = 8 pum sowie einer Pulsenergie von Ep = 0,8 puJ konnten die geringsten Ver-
luste von D = 2,3 dB/cm aller Wellenleiter erzielt werden. Die Mode, gezeigt in Abbildung 4.9
a) hat Abmessungen von 2wy = 9,9 um in x-Richtung und 2wy = 10,48 um in y-Richtung, mit
einem Durchmesser des Kerns von ungefihr 15 pm. Die numerische Apertur dieses Wellenlei-
ters wurde zu ca. 0,05 bestimmt. Fiir die selben Abstinde in x- und y-Richtung, jedoch eine
verringerte Pulsenergie von Ep = 0,3 uJ (Abbildung 4.9 b)) ergeben sich erhohte Verluste von
4,5 dB/cm und Modendurchmesser von 2wy = 11,88 um und 2wy = 14,78 um. Der Einfluss der
geringeren Pulsenergie ist in der Form der Mode zu erkennen. Das Licht reicht weiter an die
Spuren heran, die Eingrenzung ist geringer. Dies erklért auch die hoheren Verluste im Vergleich
zu den Wellenleitern geschrieben mit Ep = 0,8 pJ.

Alle Wellenleiter zeigten das Verhalten, dass nur Licht gefiihrt wurde dessen Polarisation paral-
lel zur c-Achse des Kristalls, also parallel zur x-Richtung war. Eine mogliche Erklidrung dieses
Phéanomens ist, dass die Strukturierung einen unterschiedlichen Einfluss auf die beiden Bre-
chungsindizes des uniaxialen Kristalls und damit auf die natiirliche Doppelbrechung hat. Diese
Annahme kann durch die weitere Tatsache gestiitzt werden, dass fiir Pulsenergien von weni-
ger als Ep =0,3 uJ Wellenleitung innerhalb einer modifizierten Spur erreicht werden konnte
(Abbildung 4.10). Die Spur war im Vergleich zu Spuren, die mit hoherer Pulsenergie herge-
stellt wurden, weniger zerstort. Die Wellenleitung war in diesem Wellenleiter wieder polarisa-
tionsabhéngig, jedoch wurde nur a-polarisiertes Licht gefiihrt. In einem Wellenleiter, der mit
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Abbildung 4.9: Nahfeldprofile von Wellenleiter in Pr:YLFI mit rhombischer Struktur, die mit einer Pulsenergie
von Ep =0,8 W a) und Ep = 0,3 WJ b) hergestellt wurden.

Ep =0,1 uJ hergestellt wurde (Abbildung 4.10 a)), konnte eine kreisrunde Mode gefiihrt wer-
den. Die Dampfung lag in diesem Fall jedoch bei D = 10,2 dB/cm und die gemessene Mode
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Abbildung 4.10: Gefiihrte Moden von Typ I Wellenleitern in Pr:YLFI. Die gezeigtem Moden werden innerhalb
der Spuren gefiihrt, die mit einer Pulsenergie von 0,1 pJ a) beziehungsweise mit 0,2 pJ b) hergestellt wurde.

hatte Abmessungen, die groBer waren als die Spurausdehnung, was auf eine unzureichenden
Eingrenzung hinweist. Die Durchmesser betrugen 2wy = 5,6 um und 2wy = 5,8 ym. In einem
weiteren Wellenleiter (E}, = 0,2 uJ) wurde eine hohere Mode mit zwei Maxima mit Verlusten
von D = 15,7 dB/cm gefiihrt. Diese hohen Verluste der Typ I Wellenleiter lassen sich durch die
Streuung an den Grenzflichen der Spur erklidren, so dass weniger als 10 % des eingestrahlten
Lichtes transmittiert werden. Es kann davon ausgegangen werden, dass damit kein Wellenleiter-
laser realisiert werden kann. Das Verhalten der Wellenleitung innerhalb des Kerns bedingt, dass
nur Laseriibergéinge, deren Emission der Polarisation parallel zur c-Achse entspricht, realisiert
werden konnen. In der Tabelle 4.2 sind ausgewdhlte Ergebnisse der Wellenleiter in Pr:YLFI
zusammengestellt.
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4.9 Charakterisierung von Pr:YLF

Ep dy/dx D 2wy 2wy Ep dy/dx D 2wy 2wy
(W]  [um] [dB/cm] [pm] [um] (W] [um] [dB/cm] [um] [pm]
3 45/85 7,0 5,6 13,9 04 45/6 2,7 12,8 15,5
2 45/10 29 72 8,5 04 45/80 37 88 134
2 50/10 2.8 7,5 22,8 03 45/80 39 11,9 14,8
2 65/10 24 9,5 14,7 02 45/80 17,7 134 17,9
2 45/8,0 3,1 54 20,9 0,1 45/80 14,1 31,4 23,1
1 45/80 23 7,6 11,0 0,2 Typl 15,7 3,6 7,8
08 45/80 23 9,9 10,5 0,1 Typl 10,2 5,6 5,8
0,6 45/70 23 9,5 11,2

06 45/75 29 12,0 14,8

06 45/80 29 12,3 12

Tabelle 4.2: Zusammenfassung ausgewihlter Ergebnisse der in Pr:YLF I hergestellten Wellenleiter.

4.9.2 Pr:YLFII

Wird ein Pr:YLF Kristall so orientiert, das die c-Achse entlang der y-Richtung ausgerichtet
ist, zeigten erste Untersuchungen, dass die Wellenleitereigenschaften nahezu identisch mit de-
nen im anders orientierten Kristall Pr:YLFI sind. Es konnten bei der mikroskopischen Un-
tersuchung der geschriebenen Strukturen keine Unterschiede zu Pr:YLF festgestellt werden.
Daraufhin wurden die Parameter zur Strukturierung erweitert. Es wurden Doppelspuren mit
tiberlagerter Oszillationen, sowie zirkular angeordnete Einzelspuren unterschiedlicher Durch-
messer hergestellt. Auch wurden Spuren mit rhombischer Anordnung anderer Abstéinde dy, dy
als in Pr:YLFI untersucht. Gezeigt werden hier die geschriebenen Wellenleiter, die fiir spitere
Laseranwendungen vielversprechende Charakteristika aufweisen. Eine Zusammenfassung aller
Ergebnisse findet sich in Tabelle 4.3 am Ende dieses Abschnitts.

In der Abbildung 4.11 a) ist beispielhaft ein Wellenleiter in Typ II Geometrie gezeigt. Dieser
wurde mit einer Pulsenergie von Ep = 0,6 uJ und einem Spurabstand von d = 25 um sowie einer
Amplitude der Oszillation von 2 pm und Frequenz von 70 Hz geschrieben. Es ist im Vergleich
zu den Einzelspuren, die ohne iiberlagerte Oszillationen hergestellt wurden, zu erkennen, dass
diese eine groBere Ausdehnung entlang der Spurbreite aufweisen. Die Spurhohe ist nahezu
identisch. Risse sind nicht zu erkennen. In der Abbildung 4.11 b) ist eine Struktur mit zir-
kularer Anordnung von 24 Spuren dargestellt. Die Spuren waren auf einem Durchmesser von
& =20 um angeordnet und die verwendete Pulsenergie betrug Ep = 0,8 WJ. Die einzelnen Spuren
iberlappen stark, Risse oder Inhomogenitidten im Kern sind nicht erkennbar, jedoch weist die
Anordnung aufgrund der Abmessung einer Einzelspur keine ideale Kreisform auf. Typ II Wel-
lenleiter unterstiitzen Wellenleitung im Bereich (a) (siehe Abbildung 4.2) zwischen den Spuren.
Bei einem Spurabstand von d = 25 ym (Abbildung 4.12 a)) wies die gefiihrte Mode eine Damp-
fung von D =2,7dB/cm auf und die Mode war mit 2wy = 17,7 um und 2wy = 20,5 um leicht
elliptisch. Die Mode, die zwischen zwei Spuren mit einem Abstand von d =27 um (Abbildung
4.12 b)) geleitet wurde, wies einen dhnlichen Dimpfungswert von D = 2,2 dB/cm auf mit einer
ModengroBe von 2wy = 15 um und 2wy = 16,4 um. Fiir diese Wellenleiter zeigte sich, dass die
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d=25um; E,=0,6 uJ @=20um; #=24;E.=0,8
Ampl. =2 uym; 70 Hz

Abbildung 4.11: Durchlicht-Mikroskopieaufnahmen der Wellenleiter in Pr: YLFII in Typ IT und zirkularer Typ III
Geometrie.
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Abbildung 4.12: Doppelspurwellenleiter, die mit einer Pulsenergie von 0,6 uJ und Spurabstinden von 25 um a)
und 27 um b) in Pr:YLFII hergestellt wurden.

Wellenleitung, wie in Pr:YLF I, polarisationsabhéngig war. Nur Licht konnte gefiihrt werden,
das entlang der y-Richtung, also wieder entlang der kristallinen c-Achse, polarisiert war. Es
wurden weitere Doppelspuren mit iiberlagerte Oszillation und gro3erer Pulsenergie von bis zu
Ep =2 ] geschrieben. Diese zeigten ebenfalls Wellenleitung, die Ddmpfung lag in diesen Fél-
len jedoch noch weit iiber den Werten der hier gezeigten Wellenleiter. Geringere Pulsenergien
von Ep <0,6 uJ zur Herstellung wurden nicht verwendet und weitere Untersuchungen diesbe-
ziiglich konnten zu Wellenleitern mit geringeren Dampfungen fiihren. Davon ausgehend, dass
die Ddmpfung durch Streuung an den Spuren verursacht wird, konnte eine sukzessive Verringe-
rung der Pulsenergie zu optimalen Parametern fiir Doppelspurwellenleiter fithren. Zu beachten
ist hierbei jedoch, dass durch eine geringe Pulsenergie die Spannungen und damit die Eingren-
zung der Moden ebenfalls geringer sein werden.

Fiir den direkten Vergleich zum Kristall Pr:YLFI wurden Wellenleiter mit den selben Para-
metern in rhombischer Spuranordnung geschrieben und analysiert. Es ergaben sich bei der
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Wellenleitung vergleichbare Ergebnisse. Weiter wurden in Pr:YLFII die rhombisch angeord-
neten Strukturen mit einer erhdhten Verfahrgeschwindigkeit von v =250 um/s hergestellt. In
Abbildung 4.13 a) ist die gefiihrte Mode eines solchen Wellenleiters gezeigt. Durch die Erho-
hung der Schreibgeschwindigkeit d@ndert sich der Pulsiiberlapp (Kapitel 3.4.3) und damit auch
die resultierende Modifikation. Es ist zu erkennen, dass die Mode eine geringere Eingrenzung
durch die Spuren erfdhrt und sich dadurch die Modenabmessungen auf 2wy = 12,6 um und
2wy = 19,5 um vergroBern. Die Ddmpfung ist mit D = 1,7 dB/cm geringer. Fiir Wellenleiter, die
mit einer zirkularen Anordnung der Spuren hergestellt wurden, sind die Wellenleitermoden in
Abbildung 4.13 b) - d) dargestellt. Die weillen Kreise geben die Anordnung der 24 beziehungs-
weise 36 Spuren an. Wellenleiter mit den geringsten Verlusten konnten bei einem Durchmesser
von @ =20pum erzielt werden. Bei allen in zirkularer Anordnung hergestellten Wellenleitern
war die gefithrte Mode multimodig. Bei einer Spuranzahl von 36 Spuren (Abbildung 4.13 b)
und einer Pulsenergie von Ep = 1,0 uJ fiihrten diese Herstellungsparameter zu einer guten Ein-
grenzung der Mode auf eine GroBe von 2wy = 11,2 um und 2wy = 11,3 um, mit einer Dimpfung
von D =0,9 dB/cm. Bei einer Pulsenergie von Ep = 0,6 uJ und 24 Spuren ist die Wellenleiter-
mode elliptisch mit Abmessungen von 2wy = 11 um und 2wy =22,2 um (Abb. 4.13 c¢)). Fiir
eine Pulsenergie von Ep = 0,8 uJ wird die Mode stérker eingegrenzt (Abbildung 4.13 d)). Die
Déampfung ist mit D = 0,7 dB/cm in beiden Fillen geringer als in den Doppelspurwellenleitern
oder den Wellenleitern mit rhombischer Spuranordnung. Weitere untersuchte zirkulare Typ I1I
Wellenleiter, bei denen die Herstellungsparameter von denen der hier gezeigten Wellenleitern
abweichen, zeigten deutlich hohere Verluste. Vor allem bei einer weiteren Verringerung des
Durchmessers auf @ <15um lagen die Diampfungswerte bei D >5 dB/cm. Bei einer Vergro-
Berung des Durchmessers traten noch hthere Moden bei vergleichbaren Dampfungen auf. Im
Hinblick auf Laseranwendungen war es daher nicht sinnvoll, diese Wellenleiter weiter zu unter-
suchen. Auch fiir die zirkularen Wellenleiter ergab sich polarisationsabhingige Wellenleitung.
Wellenleitung war nur moglich, wenn das Licht entlang der y-Richtung polarisiert war, welches
der kristallinen c-Achse entspricht.

Wie beim Kristall Pr:KYF wurde versucht, aus dem vorliegenden Verhalten der Wellenleitung
ein mogliches Brechungsindexprofil abzuleiten. In der Abbildung 4.14 sind fiir die beiden Kris-
talle Pr:YLFI und Pr:YLFII die Querschnitte der Kristalle und einer rhombischen Anordnung
der Spuren dargestellt. Fiir eine zirkulare Anordnung ergibt sich das selbe Bild. Wird der Bre-
chungsindex entlang der x-Richtung aufgetragen (Abbildung 4.14 b)) zeigt sich der mogliche
Brechungsindexverlauf. Der Brechungsindex fiir Licht parallel zur kristallinen c-Achse ist an
den Orten der Spuren geringer als der des umgebenden Materials. Zwischen den Spuren fin-
det aufgrund der Spannungen eine geringe Erhohung des Brechungsindex statt. Fiir das Licht
parallel a-Achse des Kristalls ist eine Erhohung des Brechungsindex innerhalb der Spuren zu
erwarten. Das umgebende Material erfihrt keine Anderung, oder aber eine Verringerung des
Brechungsindex. Fiir das Brechungsindexprofil entlang der y-Richtung (Abbildung 4.14 d)) gilt
eine analoge Erkldrung. Aus diesem Bild lédsst sich dann ableiten, dass Licht innerhalb des Wel-
lenleiters gefiihrt wird, das jeweils parallel zur c-Achse polarisiert ist. Die andere Polarisation
wird nicht geleitet.
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Abbildung 4.13: Wellenleitermoden in rhombisch a) und zirkular b) — d) angeordneten Spuren in Pr: YLFIIL.
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Abbildung 4.14: Schematische Darstellung der Kristalle Pr:YLFI a) und Pr:YLFII ¢) zur Veranschaulichung der
moglichen spannungsinduzierten Brechungsindexidnderung.
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Ep  Anzahl Spurabstand/ D 2wx 2wy  Bemerkung
Spuren  Durchmesser
(] [nm] [dB/ecm] [pm] [pm]
0,6 2 25 2,7 17,7 20,5 Osz.=2um, 70Hz
0,6 2 27 2,2 150 16,4 Osz.=2um,70Hz
0,8 8 1,7 11,6 13,9 dy=4,5um,
dy = 8 um,
v =25 pum/s
0,8 8 1,7 12,6 19,5 dy=4,5um,
dy = 8 um,
v =250 um/s
0,6 24 20 0,7 11,0 20,2
0,8 24 20 0,7 10,8 14,1
0,6 36 20 0,6 94 164
1,0 36 20 0,9 11,2 11,3

Tabelle 4.3: Zusammenfassung ausgewihlter Ergebnisse der in PrYLF IT hergestellten Wellenleiter.

4.9.3 Pr:YLFIII

Der Kiristall Pr:YLFIII ist so orientiert, dass die c-Achse entlang der Propagationsrichtung
der Wellenleiter liegt. Aus der Literatur ist Wellenleitung in Pr:YLF Wellenleitern mit glei-
cher Orientierung bekannt [Bec11]. Die Herstellungsparameter in [Bec11] wichen jedoch von
den hier verwendeten Parametern deutlich ab. Es wurde ein fs-Laser mit Repetitionsraten von
100kHz — 200 kHz und Schreibgeschwindigkeiten von 1 mm/s verwendet. Somit ist ein direk-
ter Vergleich zu den hier fabrizierten Strukturen nicht sinnvoll.

In dieser Arbeit wurden rhombisch und zirkular angeordnete Spuren mit bekannten Herstel-
lungsparametern geschrieben. Mit diesen Parametern konnten in den Kristallen Pr:YLFI und
Pr:YLFII Wellenleiter ermoglicht werden, wie es in den Abschnitten 4.9.1 und 4.9.2 beschrie-
ben wurde. Zusitzlich wurden Doppelspuren mit iiberlagerter Sinusoszillation unterschiedlicher
Parameter hergestellt. In keiner der hergestellten Strukturen wurde Wellenleitung erzielt. Daher
folgt nur eine mikroskopische Untersuchung der Probe.

In Abbildung 4.15 sind Einzelspuren unterschiedlicher Pulsenergien von Ep =0,15uJ — 1,7 J
im Querschnitt und der Aufsicht gezeigt. Die Spuren wurden mit einer Schreibgeschwindigkeit
von v = 25 um/s und iiberlagerter Sinusoszillationen (2 um, 70 Hz) hergestellt. Fiir Pulsenergien
zwischen Ep = 0,15 uJ — 0,3 WJ (Abbildung 4.15 a) und b)) sind die Spuren nahezu rund. Es sind
dariiber hinaus keine weiteren Effekte, zum Beispiel Risse im umgebenden Material zu erken-
nen. Fiir steigende Pulsenergien ab Ep = 0,5 uJ treten Risse an den Réndern der Spuren auf.
Zusitzlich wird der Effekt deutlich, dass die Spur elongiert und ein weiteres Zentrum eines mo-
difizierten Bereichs unterhalb der primidren Modifikation auftritt. Dieses kann durch den Prozess
der Selbstfokussierung und Filamentation entstanden sein (siehe Kapitel 2.3). Fiir eine deutlich
groBere Pulsenergie von Ep = 1,7 um ist eine vollstindige Zerstorung der Spur zu erkennen.
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In der Aufsicht sind Risse iiber die komplette Spurldnge ersichtlich. Fiir die Kristalle Pr:YLFI
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Abbildung 4.15: Ubersicht der geschriebenen Einzelspuren in Pr:YLF III mit Pulsenergien von Ep = 0,15 — 1,7 uJ
im Querschnitt und Aufsicht.

und Pr: YLF II wurde aufgrund der auftretenden Wellenleitung mogliche Brechungsindexprofile
angegeben. Fiir den Kristall IIT gilt dann analog dazu ein moglicher ortsabhidngiger Brechungs-
indexverlauf, wie er in Abbildung 4.16 dargestellt ist. Gezeigt ist der Querschnitt des Kristalls
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Abbildung 4.16: Schematische Darstellung des Kristalls Pr:YLF III zur Erkldrung der moglichen spannungsindu-
zierten Brechungsindexénderung.

mit einer rhombischen Anordnung der Spuren (Abbildung 4.16 a)). Der Brechungsindex fiir das
Licht, das parallel zur a-Achse polarisiert ist, wird innerhalb der Spuren erhoht. Das Material
und damit auch der Brechungsindex neben den Spuren wurde kaum modifiziert. Wellenleitung
kann demzufolge nur innerhalb der Spuren, nicht aber in den angrenzenden Bereichen auftre-
ten. Fiir eingestrahltes Licht in den Bereich zwischen den Spuren ergibt sich damit, dass starke
Streuung an den Spuren auftritt und das Licht hohe Verluste erfdhrt. Innerhalb der Spuren war
vereinzelt Wellenleitung mit sehr hohen Verlusten moglich. Da sich diese jedoch nicht fiir die
Realisierung von Wellenleiterlasern eignen, wurde dieser Ansatz nicht weiter verfolgt.

4.9.4 Zusammenfassung zur Wellenleitung in Pr:YLF

Es wurden in die Pr:YLF Kristalle Einzelspuren, Doppelspuren mit iiberlagerter Sinusoszil-
lationen, sowie TypIIl Wellenleiter in rhombischer und zirkularer Anordnung geschrieben.
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Es konnte Wellenleitung in Pr:YLF Kristallen mit zwei verschiedenen Kristallorientierungen
realisiert werden. Die Orientierungen waren dabei so, dass die kristalline c-Achse entweder
parallel zur x- oder y-Richtung gerichtet war. Fiir einen Kristall, bei dem die c-Achse entlang
der z-Richtung orientiert ist, konnte keine Wellenleitung beobachtet werden.

Fiir die zukiinftige Realisierung von Wellenleitern mit geringen Verlusten, welche nur die
Grundmode fiihren, bedarf es jedoch einer Optimierung des Herstellungsprozesses. Dies kann
fiir die Einzelspurwellenleiter zum Beispiel dadurch ermoglicht werden, dass diese bei geringen
Pulsenergien und zusitzlicher Sinusoszillation geschrieben werden. Der modifizierte Bereich
wird durch die Oszillation vergroBert, idealerweise ohne das dabei Risse auftreten. Eine in
einer Einzelspur gefiihrte Mode hitte kleinere Abmessung, als die Cladding-Wellenleiter, was
fiir Wellenleiterlaser vorteilhaft wire. Unabdingbar wire, dass die Verluste deutliche reduziert
werden. Eine Optimierung der Parameter fiir die Herstellung von Doppelspurwellenleitern
kann hinsichtlich der auftretenden Verluste ebenfalls hilfreich sein. Die derzeitigen Verluste
liegen im Bereich von D = 2,0 dB/cm und Lasertitigkeit konnte fiir Typ I Wellenleiter realisiert
werden.

Typ III Wellenleiter scheinen anhand der in diesem Kapitel erzielten Resultate fiir die Realisie-
rung von Wellenleiterlasern in fluoridischen Kristallen die erfolgversprechendste Geometrie zu
sein. Rhombisch angeordnete Spuren weisen ebenfalls noch hohe Verluste (D ~ 2 dB/cm) auf,
es konnen aber Moden mit Durchmessern von ungeféihr 2wy y = 10 um demonstriert werden.
Eine Optimierungsmoglichkeit ist die Anpassung der Abstinde zwischen den Einzelspuren,
um einerseits eine stiarkere Eingrenzung der Mode zu erzielen, andererseits die Streuverluste an
den Spuren zu verringern. Realisiert werden kann dies zum Beispiel durch die Verwendung von
mehreren Spuren und gleichzeitig geringerer Pulsenergie. Die Wellenleiter, die auf Basis einer
zirkularen Anordnung der Spuren hergestellt wurden, zeigen zur Zeit die geringste Dimpfung
(D =~ 0,7 dB/cm), jedoch sind diese Wellenleiter multimodig. Eine Moglichkeit zur Vermeidung
hoherer Moden im Wellenleiter ist die weitere Verkleinerung des Kreisdurchmessers. Die
derzeitig verwendeten Parameter ermoglichen jedoch nur Wellenleitung mit hohen Verlusten
in zirkularen Wellenleitern mit geringeren Durchmessern als & =20 um. Durch eine geringere
Pulsenergie und Anzahl an Spuren kann eventuell die Dampfung bei gleichbleibender Moden-
charakteristik verringert werden. Eine weitere Moglichkeit zur Verbesserung des Wellenleiters
ist eine Anpassung des fs-Laserstrahls vor der Fokussierung in das Material, die dazu fiihren
kann, dass eine Einzelspur kein elliptisches, sondern ein rundes Profil aufweist. Dadurch kon-
nen die Einzelspuren besser in einer zirkularen Struktur angeordnet werden, beziehungsweise
selbst bessere Typ I Wellenleitungseigenschaften aufweisen.

In allen in Pr:YLF hergestellten Wellenleitern wurde nur Licht geleitet, das parallel zur c-Achse
des Kristalls polarisiert war. Eine vollstindige Erkldrung der Ursache fiir dieses Verhalten,
sowie eine Quantifizierung der induzierten Brechungsindexinderung konnte im Rahmen die-
ser Arbeit nicht gegeben werden. Es konnten jedoch qualitative Aussagen zu vorliegenden
Brechungsindexprofilen getroffen und diskutiert werden. Eine Vermutung ist, dass durch die
natiirliche Doppelbrechung des Kristalls die induzierte Doppelbrechung in dieser Kristallori-
entierung nur einen geringen Einfluss hat.

Die polarisationsabhingige Wellenleitung fiihrt dazu, dass in den folgenden Laserexperimenten
nur die Realisierung von Laseriibergiingen in der geleiteten Polarisation moglich ist. Ebenfalls
ergeben sich Einschrinkungen bei den Laserexperimenten fiir die Absorption des Pumplichts
zur Anregung des Kristalls. Fiir viele Wellenleiter ergab sich auch, dass nicht nur die Grund-
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mode bei einer Wellenldnge von 632,8 nm gefiihrt wurde. Dies bedeutet, dass sowohl fiir die
Anregungswellenldnge, als auch fiir die Laserwellenlingen hohere Moden im Wellenleiter
gefiihrt werden konnen. Im Kapitel 5 werden die durchgefiihrten Laserexperimente auf Basis
von Pr:YLF gezeigt und diskutiert.

4.10 Charakterisierung von KTP

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse der Charakterisierung zweier KTP Kristalle un-
terschiedlicher Orientierung vorgestellt. In vorherigen Arbeiten [Call3, Kirl3] wurden bereits
systematisch die Herstellungsparameter fiir die Realisierung dimpfungsarmer Wellenleiter in
KTP Kiristallen erarbeitet und getestet. In [Cal13] wurden KTP Kristalle mit der Orientierung
einer x'-Propagation untersucht. Die Spurabstinde d der Typ II Wellenleiter wurden zwischen
16 um und 27 um variiert. Die Dampfungswerte lagen im Bereich von 0,6 dB/cm (d = 18 um
und 27 pm) und 1,4dB/cm (d = 16 um) fiir verwendete Pulsenergien von 2,5uJ —3,2uJ. Es
wurden nahezu kreisrunde Moden zwischen den Spuren geleitet, die in y-Richtung nach oben
oder unten versetzt waren. Die Modenprofile wiesen Durchmesser von ca. 2wy = 14 um und
2wy = 16 um fiir einen Wellenleiter mit d = 18 um auf. Die Wellenleitung war nahezu polarisa-
tionsunabhingig.

Fiir die Untersuchung im Rahmen einer Bachelorarbeit [Kir13] lag eine andere Orientierung des
Kristalls vor. Diese entsprach der y'-Propagation. Auf Grundlage der Ergebnisse von [Call3]
wurden in [Kirl3] die Herstellungsparameter weiter variiert und dariiber hinaus weiterfiihrende
Analysen beziiglich der wellenldngenabhingigen Wellenleitung durchgefiihrt. Auf eine Darstel-
lung der Ergebnisse der mikroskopischen Untersuchung wird verzichtet, da diese identisch zu
[Cal13] sind und dort nachgelesen werden kdnnen.

In den folgenden Abschnitten werden die Ergebnisse getrennt nach der Orientierung der Kris-
talle dargestellt. Aus den Ergebnissen werden wichtige Faktoren fiir den Einsatz der Kristalle
zur effizienten Frequenzverdopplung erldutert. Zusétzlich dienen die Ergebnisse als Grundlage
fiir mogliche Parameter fiir die Herstellung von Wellenleitern in periodisch gepoltem KTP. Die
Bezeichnung der Kristalle folgt der Abbildung 3.7 aus Kapitel 3.6.3. KTPI entspricht dabei
dem Kristall mit y’-Propagation, KTP II demjenigen mit x’-Propagation.

4.10.1 KTPI

KTPI wurde ebenfalls mit dem in Abbildung 4.1 gezeigten Aufbau charakterisiert. Beide
HeNe-Laser wurden verwendet, um neben der Modencharakteristik und Dampfung eventuell
auftretende wellenlingenabhingige Effekte zu untersuchen. Die Einkoppellinse hatte eine
Brennweite von 18 mm. Fiir eine tiefer gehende Analyse der Wellenleiter in dieser Probe
sei auf [Kirl3] verwiesen. In dieser Arbeit wird nur eine Zusammenfassung der Ergebnisse
dargestellt.

Bei der Charakterisierung der Wellenleitung zeigte sich, dass alle hergestellten Wellenleiter
Wellenleitung im Bereich (a) (siehe Abbildung 4.2) aufwiesen. Dargestellt in Abbildung 4.17
a) — c) sind die gefiihrten Moden bei einer Wellenldnge von 543,5 nm. Die Spuren wurden
jeweils mit einer Pulsenergie von Ep =3,7u) hergestellt. Die Spurabstinde variierten von
d =10um — 18 um. In Abbildung 4.17 d) — f) sind jeweils die selben Wellenleiter fiir Wellen-
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leitung bei einer Wellenlédnge von 632,8 nm gezeigt. Bei einem Spurabstand von 18 um sind die
Moden leicht elliptisch. Bei einem Abstand von d = 10 um zeigt sich, dass durch die Anordnung
der Spuren die Mode stéirker durch die Spuren in x-Richtung eingegrenzt ist, als in y-Richtung.
In Abbildung 4.17 f) ist zusétzlich zu erkennen (gekennzeichnet durch den weill gestrichelten
Kreis), dass Licht auch neben der Spur im Bereich (d) gefiihrt wurde. Dies konnte aufgrund
schlechter Einkopplung des Lichtes zwischen die Spuren entstanden sein. Symmetrische, fast
kreisrunde Moden werden bei einem Spurabstand von 14 um geleitet. Der Zusammenhang der
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Abbildung 4.17: Nahfeldaufnahmen der gefiihrten Moden im Kristall KTP I bei der Propagation entlang der y'-
Achse fiir unterschiedliche Spurabstinde bei einer Pulsenergie von Ep = 3,7 uJ. In a) — ¢) ist die Charakterisierung
bei einer HeNe-Laserwellenldnge von 543,5 nm, in der rechten Spalte d) — f) bei einer Wellenldnge von 632,8 nm
durchgefiihrt worden.

ModengroéBen zwischen der Pulsenergie und dem Spurabstand ist fiir 632,8 nm in Abbildung
4.18 a) und fiir 543,5 nm nm in 4.18 b) dargestellt. Untersucht wurden hierbei die Spurabstinde
von d =12um, d =14 um und d = 16 um bei Pulsenergien von Ep =2,5uJ, Ep =3,0WJ und
Ep =3,7u]. Bei der Verwendung von 632,8 nm ist bei einem Spurabstand von d = 12 um die
Mode mit ca. 2wy = 9 um in x-Richtung stark durch die Spuren begrenzt, in y-Richtung ergeben
sich je nach Pulsenergie Modengroen von 2wy =15 um — 18,5 um. Bei einem Spurabstand
von d = 16 um wichst der Modendurchmesser in x-Richtung auf 2wy = 12 ym, in y-Richtung
auf 2wy =19 um — 20 um an. Eine geringe Ausprigung der Elliptizitét bei zeitgleich geringen
Verlusten von D < 1 dB/cm zeigten die Spuren mit 14 um Spurabstand. Eine Zusammenfassung
der gemessenen Verluste aller Wellenleiter ist in Tabelle 4.4 gegeben.

Die Bestimmungsmethode der Diampfung fiithrt dazu, dass aufgrund der unbekannten Einkop-
peleffizienz die Werte im Rahmen der Messgenauigkeit als unabhéngig von den verwendeten
Wellenldngen zu bewerten ist. Aus diesem Grund werden weitere Wellenleiter, wenn nicht
anders angegeben, ausschlieBlich bei 632,8 nm charakterisiert. Die Wellenleitung fiir alle
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Abbildung 4.18: Abhingigkeit des Modendurchmessers vom Spurabstand fiir die Pulsenergien 2,5 pJ, 3,0 puJ und
3,7 uJ bei Wellenldngen von 543,5 nm und 632,8 nm in KTP L.

untersuchten Wellenleiter war polarisationsabhédngig. Eine maximale Transmission der Strah-
lung durch den Wellenleiter ergab sich fiir Licht, das parallel zur y-Achse polarisiert war.
x-polarisiertes Licht konnte nicht gefiihrt werden. Damit ergibt sich zwangslédufig, dass die Pro-
be KTPI nicht fiir die Frequenzverdopplung mit Typ I- oder Typ II-Phasenanpassung geeignet
ist. Hierfiir wire Voraussetzung, dass der Wellenleiter beide Polarisationsrichtungen des gefiihr-
ten Lichts unterstiitzt. Eine periodische Polung des Kristalls fiir die Quasi-Phasenanpassung
ist ebenfalls denkbar. Jedoch ist eine Polung von KTP bei Lichtpropagation entlang der y'-
Richtung beim aktuellen Stand der Forschung nur sehr schwer realisierbar und daher noch
nicht fiir praktische Anwendungen geeignet.

543,5 nm 632,8 nm

Spurabstand Pulsenergie Didmpfung  Spurabstand Pulsenergie Dampfung
d [um] Ep [W] D [dB/cm] d [um] Ep [W] D [dB/cm]

2.5 1,2 2,5 1,4

12 3 1,5 12 3 1,1

3,7 1,2 3,7 1,5

2.5 0,8 2,5 0,9

14 3 1,1 14 3 0,9

3,7 0,9 3,7 0,9

2,5 1,0 2,5 1,0

16 3 1,0 16 3 0,9

3,7 1,2 3,7 1,0

Tabelle 4.4: Zusammenstellung von Dampfungswerten D bei 543,5 nm und 632,8 nm der Wellenleiter mit den
niedrigsten Verlusten in KTPT [Kirl3].
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4.10 Charakterisierung von KTP

4.10.2 KTPII

Im Gegensatz zu KTP1 zeigt sich im Fall der x’-Propagation ein anderes Verhalten der Wel-
lenleitung. Hier lag der wellenleitende Bereich nach Abbildung 4.2 in den Bereichen (b). Eine
Fithrung der Mode zwischen den Spuren (a) war nicht moglich. Das Zusammenspiel aus der
natiirlichen und spannungsinduzierten Doppelbrechung kann dazu fiithren, dass die vorliegende
Brechungsindexverteilung von derjenigen in KTP I abweicht. Dariiber hinaus konnte Licht bei-
der Polarisationsrichtungen mit Unterschieden in den Verlusten von weniger als 10 % geleitet
werden.

In einem Kiristall der Orientierung von KTP II konnte schon erfolgreich Typ II-phasenangepasste
Frequenzverdopplung erzielt werden [Laul2]. Die hochste Effizienz der Frequenzverdopplung
konnte dabei in einem Wellenleiter erzielt werden, der mit einer Pulsenergie von Ep =3,2 1]
und einem Abstand von d =22 um hergestellt wurde. Dieser Wellenleiter hatte nahezu polari-
sationsunabhingige Verluste von D =0,8 dB/cm. In [Call3] konnte gezeigt werden, dass ein
Spurabstand von d = 18 um zu Wellenleitern mit geringen Verlusten fiihrt.

Ziel in dieser Arbeit war es, eine stirkere Eingrenzung der Mode durch eine Erhéhung der
Pulsenergie oder durch die Herstellung mit tiberlagerter Oszillation zu erzielen. Jedoch fiihrten
diese beiden Ansitze dazu, dass das Material makroskopisch zerstort wurde. In der Abbildung

Abbildung 4.19: Durch die fs-Laser strukturierten zerstorten KTP Kristalle. Bruch entlang der Richtung der fs-
Laserstrahlung a) und Querriss durch alle hergestellten Spuren b).

4.19 sind zwei unterschiedliche Arten der Zerstorung des KTP Kristalls gezeigt. Durch die
Strukturierung mit Uberlagerung von Oszillation wurde ein Bruch des Kristalls entlang der
Richtung der fs-Laserstrahlung verursacht (Abbildung 4.19 a)). Hingegen zog sich ein Querriss
entlang aller hergestellten Strukturen, wenn die Pulsenergie zu weit erhoht wurde (Abbildung
4.19 b)). Diese Zerstorungen sind folglich limitierend fiir die Herstellung von Wellenleitern
in KTP mit groBem Brechungsindexunterschied. Wellenleiter mit geringeren Verlusten oder
kleineren Moden konnten daher im Rahmen dieser Arbeit nicht hergestellt werden. Im Kapitel
6 werden die Ergebnisse der Experimente zur Frequenzverdopplung mit KTP II Proben disku-
tiert, die in [Cal13] charakterisiert wurden. Wellenleiter in einer weiteren, ldngeren Probe mit
identischen Herstellungsparametern dienten ebenfalls fiir weitere Experimente.
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4 Charakterisierung der Wellenleiter

4.11 Charakterisierung von PPKTP

Die Parameter der in PPKTP hergestellten Typ II Wellenleiter wurden auf Grundlage des Opti-
mierungsprozesses der KTP II Wellenleiter verwendet. Eine Variation der Herstellungsparame-
ter hinsichtlich der Pulsenergie fand bei Pulsenergien von Ep =2,3 uJ bis Ep =4,2 uJ statt, die
Spurabstidnde wurden von d = 16 um bis d = 19 um variiert. In allen 40 der im Rahmen dieser
Optimierung hergestellten Wellenleiter konnte Wellenleitung realisiert werden.

Es wurden keine signifikanten Unterschiede hinsichtlich mikroskopischer Untersuchungen im
Vergleich zu KTPII festgestellt. Daraus kann geschlossen werden, dass kein Einfluss der pe-
riodischen Polung auf die fs-Laserstrukturierung vorliegt. Fiir folgende Strukturierungsexperi-
mente bedeutet dies, dass eine weiterfithrende Optimierung des Herstellungsprozesses mit un-
gepolten Proben durchgefiihrt werden kann. Die daraus resultierenden Parameter konnen dann
bei periodisch gepolten Proben angewandt werden.

Die Abbildung 4.20 a) zeigt eine Mikroskopieaufnahme eines Wellenleiters, der in spiteren
Experimenten zur Frequenzverdopplung (Kapitel 6) die hochste Effizienz aufwies. Der Wel-
lenleiter wurde mit einer Pulsenergie von Ep = 3,2 uJ und einem Spurabstand von d = 18 um
hergestellt. Es sind zusétzliche Modifikationen unterhalb der Spuren zu erkennen, die aufgrund
von Filamentation entstanden sein konnen. Alle untersuchten Wellenleiter hatten Dampfungs-
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Abbildung 4.20: Mikroskopieaufnahme des PPKTP-Wellenleiters, hergestellt mit Ep =3,2uJ und d = 18 um im
Querschnitt a). Die gefiihrte Mode des selben Wellenleiters (A =632,8 nm) mit einer Dampfung von 1,6 dB/cm b).
Es konnten beide Polarisationsrichtungen des eingekoppelten Lichtes gefiihrt werden.

werte von D <2 dB/cm, sowie Moden mit 2wy y <21 um. Die gefiihrte Mode des oben erwihn-
ten Wellenleiters ist in Abbildung 4.20 b) dargestellt. Die Dampfung betrug D = 1,6 dB/cm. Fiir
einen Wellenleiter mit d =19 um und Ep =4,2 uJ wurde die geringste Didmpfung aller unter-
suchten Wellenleiter mit D = 0,8 dB/cm bestimmt. Die kleinste gefiihrte Mode 2wy = 12,7 ym
und 2wy = 15,1 um) ergab sich in einem Wellenleiter mit d = 19 um und Ep = 3,7 pJ. Es konnte
gezeigt werden, dass die periodische Polung auch auf die Form der gefiihrten Moden keinen
Einfluss hat. Die gemessenen Ddmpfungswerte liegen jedoch teilweise iiber denen in KTPII.
Es kann nicht ausgeschlossen werden, dass dies mit den Auswirkungen des periodischen Polens
des Kristalls zusammenhingt. Die numerischen Aperturen der Wellenleiter wurden zu Werten
zwischen NA =0,03 und 0,05 bestimmt. In der Tabelle 4.5 sind ausgewihlte Ergebnisse der
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4.12 Charakterisierung von SLT

Charakterisierung der hergestellten Wellenleiter in PPKTP zusammengefasst. Mit diesen Wel-
lenleitern ist die Grundlage fiir effiziente Frequenzverdopplung in PPKTP gegeben, worauf in
Kapitel 6 eingegangen wird. Da beide Polarisationsrichtungen vom Wellenleiter gefiihrt werden
konnen, wire zusitzlich zur Quasi-Phasenanpassung auch die Typ II-Phasenanpassung mog-
lich.

Ep d D 2wy 2wy Ep d D 2wy 2wy
(W] [um] [dB/cm] [um] [um] (W] [um] [dB/em] [um] [um]
23 17 1,6 13,7 164 3,7 18 1,3 12,7 16,5
23 18 1,5 143 164 3,7 19 0,9 12,7 15,1
277 17 1,5 12,8 164 42 17 1,3 13,5 18,1
2,7 18 1,5 13,8 15,9 42 18 1,9 11,8 17,0
2,7 19 1,3 14,0 16,0 42 19 0,8 14,2 20,7
32 16 1,5 12,7 17,8
3,2 17 1,4 13,2 17,1
32 18 1,6 13,7 17,6
32 19 1,8 14,6 16,9

Tabelle 4.5: Zusammenfassung ausgewihlter Ergebnisse der in PPKTP hergestellten Typ II Wellenleiter.

4.11.1 Zusammenfassung zur Wellenleitung in KTP/PPKTP

In den nichtlinearen Kristallen KTP und PPKTP konnten ddampfungsarme TYP II Wellenleiter
geschrieben werden. Ist ein KTP Kristall so orientiert, dass das eingekoppelte Licht entlang der
kristallinen y'-Achse propagiert, wurde polarisationsabhiingige Wellenleitung mit Ddmpfungen
von ca. 1 dB/cm beobachtet. Die Kristalle KTP und PPKTP, die eine x'-Propagation aufwiesen,
war die Wellenleitung polarisationsunabhingig. Die Moden wurden zwischen den Spuren, je-
doch in y-Richtung versetzt geleitet. Die Verluste lagen unterhalb von 1,0 dB/cm. Ein Einfluss
der periodischen Polung auf den Herstellungsprozess konnte nicht nachgewiesen werden. Wur-
den Strukturen mit iiberlagerter Oszillation hergestellt, fithrte dies zu einem makroskopischen
Bruch der Kristalle.

4.12 Charakterisierung von SLT

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Wellenleiter in einen weiteren nichtlinearen Kristall, stochio-
metrisches Lithiumtantalat, in Typ Il Geometrie mit und ohne Oszillation geschrieben. In der
Literatur sind fs-lasergeschriebene Wellenleiter in diesem Material bekannt [McMO08, McM09].
In diesen Fillen wurde die Strukturierung mit einer Repetitionsrate der fs-Laserstrahlungsquelle
von 250 kHz durchgefiihrt. Ein direkter Vergleich der hergestellten Wellenleiter ist daher nicht
sinnvoll. In [Xul3] konnten allerdings durch den Einsatz eines fs-Lasers mit einer Repetitions-
rate von 1 kHz und Pulsenergien von Ep =2 pJ — 3 uJ Wellenleiter in Typ II und Typ III Konfi-
guration hergestellt werden.
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4 Charakterisierung der Wellenleiter

Zu Beginn dieser Arbeit stellte sich heraus, dass die bendtigte Pulsenergie zur Materialmodi-
fikation und Wellenleitung im Vergleich zu [Xul3] und allen anderen verwendeten Kristallen
deutlich hoher war. Erst ab einer Pulsenergie von Ep =4 uJ (ohne Oszillation) konnte das Mate-
rial signifikant modifiziert werden. Mikroskopieaufnahmen der Strukturen, die mit einer Puls-
energie von Ep = 11 yJ hergestellt wurden, sind in Abbildung 4.21 a) — c) dargestellt. Fiir einen
Spurabstand von d =20 um ist in Abbildung 4.21 a) das Mikroskopiebild des Querschnitts,
in Abbildung 4.21 b) die Aufsicht gezeigt. Die hergestellten Spuren weisen keine Risse oder
Inhomogenititen auf. Auch bei Reduktion des Spurabstandes auf d =12 um blieben die ge-
schriebenen Spuren defektfrei (Abbildung 4.21 c¢)). Im Vergleich zu den linear geschriebenen

a) d=20pm; E, =11 pJ b) E.=11pJ
10 um 10 um
c) d=12um; E. =11 ud d) d=25um; E,=3,0J
5 Ampl. =2 uym; 70 Hz
.
10 ym 50 ym

Abbildung 4.21: Mikroskopieaufnahmen des SLT-KTristalls in der Seiten- und Aufsicht, hergestellt mit Ep = 11 puJ
a)—c). Doppelspuren, hergestellt mit Ep = 3,0 uJ und iiberlagerter Oszillation d). Zu beachten ist hierbei die andere
Skalierung des Bildes.

Spuren sind in Abbildung 4.21 d) Spuren mit iiberlagerter Oszillation (2 um, 70 Hz) abgebildet.
Einerseits ist zu erkennen, dass die Spuren geringere Abmessungen in y-Richtung aufgrund der
geringeren Pulsenergie von Ep = 3,0 uJ aufweisen. Andererseits wurden Risse an den Spuren
festgestellt, welche auf die erhohten Spannungen in den Spuren zuriickgefiihrt werden konnen.
Sie starten an den Ober- oder Unterseiten der Spuren und verlaufen von dort diagonal in das
umgebende Material. Dieses Verhalten zeigte sich bei allen mit iiberlagerter Oszillation herge-
stellten Spuren in SLT.

Dargestellt in Abbildung 4.22 ist die Abhingigkeit der Spurabmessungen von der verwende-
ten Pulsenergie ohne iiberlagerte Oszillation. Es zeigte sich, dass ein linearer Zusammenhang
im betrachteten Intervall zwischen der Pulsenergie und der Spurh6éhe vorhanden ist. Die Spur-
breite dndert sich jedoch kaum. Trotz der hohen Pulsenergie von 11 pJ ist die Spurhohe mit
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4.12 Charakterisierung von SLT

H = 13 um im Vergleich zu anderen Materialien eher gering'. Bei Spurabstinden im Bereich
von d =20 um kann dies zu Folge haben, dass die Eingrenzung in y-Richtung schwach ist und
die Mode dadurch elliptisch in diese Richtung verzerrt wird. Mikroskopieaufnahmen im Pola-
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Abbildung 4.22: Abhingigkeit der Spurabmessungen des SLT- Kristalls bei Pulsenergien von Ep =4 uJ — 11 uJ
ohne iiberlagerte Oszillation.

risationskontrast wurden aufgenommen, um induzierte Spannungen im Material zu detektieren.
In Abbildung 4.23 sind drei verschieden Fille gezeigt. In Abbildung 4.23 a) und b) sind Spu-
ren im Querschnitt dargestellt, die mit Ep = 4,2 uJ beziehungsweise mit Ep = 11 uJ hergestellt
wurden. Neben den Spuren sind helle Bereiche zu erkennen, die auf eine spannungsinduzier-
te Doppelbrechung hinweisen. Bei der Herstellung mit Ep = 11 J sind diese Bereiche heller
und reichen weiter in den Bereich zwischen den Spuren hinein. Fiir die Modifikationen mit
tiberlagerter Oszillation (Ep = 4,2 uJ) ergibt sich ein verdndertes Bild (Abbildung 4.23 c)). Die
Bereiche mit Doppelbrechung sind deutlich heller und ausgedehnter als bei den Modifikationen
ohne iiberlagerte Oszillation. Die Einstellungen des verwendeten Mikroskops war bei allen Auf-
nahmen der Bilder identisch. Die Doppelbrechung wird folglich durch die Oszillation wéahrend
des Herstellungsprozesses vergroBBert. Die mikroskopische Untersuchung zeigt, dass prinzipiell
Spuren in SLT mit Hilfe des fs-Lasers geschrieben und eine Brechungsindexdnderung indu-
ziert werden kann. Erste Untersuchungen der Wellenleitung zeigten, dass alle Wellenleiter ohne
iberlagerte Oszillation, Moden mit Verlusten von weniger als D =2 dB/cm fiihren konnen. Die
Wellenleiter mit iiberlagerter Oszillation zeigten multimodige Wellenleitung mit hohen Verlus-
ten. Auf eine weitere Untersuchung dieser Strukturen wird daher an dieser Stelle verzichtet.

Es konnten verschiedene Bereiche ausgemacht werden, in denen Wellenleitung stattfand. Die
wellenleitenden Bereiche sind, nach Abbildung 4.2, (a), (c) oder (d). In welchen Bereichen
Wellenleitung auftritt, hdngt von der Polarisationsrichtung des eingekoppelten Lichts ab. In Ab-
bildung 4.24 sind beispielhaft Nahfeldprofile der gefiihrten Moden dargestellt. In Abbildung
a) und b) sind fiir eine Pulsenergie von Ep = 11 uJ Moden gezeigt, die bei Spurabstinden von
d =18 um und d =20 pm im Bereich (a) geleitet werden. Die Transmission fiir Licht ist maxi-
mal, wenn es parallel zur y-Achse polarisiert ist. Die Modengrof3e betrigt 2wy = 12,6 pm und
2wy = 16,5 um, die Mode ist also elliptisch mit einem Aspektverhiltnis von 1,3. Fiir einen

'In Pr:YLF ergibt sich beispielsweise eine Spurhche von H = 15 um bei einer Pulsenergie von Ep = 1,0 uJ.
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4 Charakterisierung der Wellenleiter

d=20pm; E, = 4,2 pJ
d =2 pum; 70 Hz

d=25um; E. =42 uJ d=16um; E. =11 pd

Abbildung 4.23: Mikroskopieaufnahmen im Polarisationskontrast-Modus von Doppelspuren im Kristall SLT im
Querschnitt. Alle Mikroskopieaufnahmen wurden mit den selben Mikroskopeinstellungen aufgenommen.

Abstand d = 20 um ist die Mode verzerrt, die Modenfelddurchmesser sind 2wy = 14,0 um
und 2wy = 15,8 um. Derselbe Wellenleiter zeigt das Verhalten, dass Licht gleicher Polarisati-
onsrichtung auch in den Bereichen (d) geleitet wird (sieche Abbildung 4.24 d)). Die Mode ist
jedoch weniger stark eingegrenzt und Leakage in den Volumenkristall tritt auf. Fiir den Fall,
dass das Licht parallel zur x-Achse polarisiert ist, ergeben sich wellenleitende Bereiche un-
ter beziehungsweise oberhalb der Spur (Bereiche (c)). Dieser Zusammenhang ist in Abbildung
4.24 c) gezeigt. Auch hier ist eine schwichere Eingrenzung der Mode als im Bereich (a) zu
erkennen. In Abbildung 4.25 a) sind fiir die Pulsenergie von Ep = 11 puJ und Spurabstinden von
d =12 pm — 20 um die Modendurchmesser 2wy und 2wy dargestellt. Es ist zu erkennen, dass
die Ausdehnung der Moden in x-Richtung linear mit dem Spurabstand zunimmt. Dies ist durch
die Abgrenzung durch die Spur in dieser Richtung bedingt. In y-Richtung jedoch ist die Aus-
dehnung nahezu unabhiéngig vom Spurabstand. Ein Grund hierfiir ist der spannungsinduzierte
Brechungsindexverlauf. Entgegen der Erwartung durch die mikroskopische Untersuchung er-
gibt sich eine rotationssymmetrische Mode auch in dem Wellenleiter mit d =20 um. In der Ab-
bildung 4.25 b) sind fiir einen Spurabstand von d =20 um bei veridnderlichen Pulsenergien die
Modendurchmesser aufgetragen. Fiir Pulsenergien Ep <9 uJ dndert sich der Modendurchmesser
von ca. 2wy = 17 ym in x-Richtung nur gering (< 10 %), ab Ep = 10 pJ verringert sich dieser auf
einen Wert von 2wy = 14 um. Der Durchmesser in y-Richtung fiir Pulsenergien Ep > 8 uJ ver-
dndert sich mit 2wy = 16,5 um nur gering. Erst bei geringeren Pulsenergien vergroBert sich der
Modendurchmesser aufgrund schlechterer Eingrenzung durch die spannungsinduzierte Dop-
pelbrechung im Bereich iiber/unter der Doppelspuren. Nahezu symmetrische Moden ergeben
sich bei Pulsenergien von Ep = 8 pJ und 9 pJ. Werden fiir die Wellenleiter die Ddmpfungswerte
bestimmt, ergibt sich der in Abbildung 4.26 a) dargestellte Zusammenhang. Fiir Wellenleiter,
geschrieben mit einer Pulsenergie von Ep = 11 uJ erkennt man eine Verringerung der Damp-
fung mit zunehmenden Spurabstand. Eine Erkldrung dafiir ist, dass der Einfluss der Spuren,
die als Streuzentren fiir das Licht dienen, geringer ist wenn der Spurabstand steigt. Ein groerer
Spurabstand kann ebenfalls eine hohere Einkoppeleffizienz zur Folge haben, was sich in diesem
Fall auch auf einen geringeren Didmpfungswert auswirkt. Zugleich wichst auch der Durchmes-
ser der gefithrten Mode. Fiir eine spitere Anwendung in der nichtlinearen Optik ist jedoch eine
moglichst kleine Mode von Vorteil, so dass ein Optimum aus Modengrofle und Dampfung ge-
funden werden muss. Ein vielversprechendes Ergebnis zeigt sich fiir einen Wellenleiter, der
mit einem Spurabstand von d = 18 pm geschrieben wurde. Dort liegt ein Minimum des Damp-
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Abbildung 4.24: Nahfeldaufnahmen der geleiteten Moden in SLT fiir Spurabstéinde von d = 18 ym a) und 20 um
b) — d) geschrieben mit einer Pulsenergie von Ep = 11 uJ. Fiir die Moden gezeigt in b) — d) sind je nach Polarisati-
onsrichtung des eingekoppelten Lichtes die Bereiche in denen Wellenleitung stattfindet verschieden.
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Abbildung 4.25: Modendurchmesser der SLT Wellenleiter bei Spurabstinden von d =12 pm — 20 um und einer
Pulsenergie von Ep =11 uJ a). Bei Pulsenergien von Ep =5uJ — Ep = 11 WJ und einem konstanten Spurabstand

von d =20 um ergeben sich die in b) dargestellten Modendurchmesser.
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4 Charakterisierung der Wellenleiter

fungswertes von D ~ 1dB/cm vor. In der Abbildung 4.26 b) sind die Ergebnisse fiir Wellen-
leiter, die mit Pulsenergien von Ep =4 puJ — 11 pJ und konstantem Spurabstand von d =20 um
hergestellt wurden, aufgetragen. Hier zeigt sich, dass die Dimpfung eines Wellenleiters bei ei-
ner Energie von Ep =4 pJ aufgrund geringer Eingrenzung der Mode bei D =5 dB/cm liegt. Bei
Pulsenergien von Ep =5 uJ — 8 uJ verringert sich die Ddmpfung auf Werte um D =2,5 dB/cm.
Fiir Pulsenergien iiber 9 uJ verringert sich die Ddmpfung auf ungefahr D =2 dB/cm. Jedoch
zeigt sich fiir den Fall eines Wellenleiters (d = 18 um und Ep = 11 uJ), dass Verluste im Bereich
von D = 1,0 dB/cm durchaus realisierbar sind. Da die Strukturierung und Charakterisierung der
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Abbildung 4.26: Dampfungen der Wellenleiter in Abhingigkeit des Spurabstandes von d = 12 um — 20 um, her-
gestellt mit einer Pulsenergie von Ep = 11 uJ a). Bei konstanten Spurabstand von d =20 um und verinderlichen
Pulsenergien von Ep =4 uJ — 11 uJ ergeben sich die in b) gezeigten Dampfungswerte.

SLT-Wellenleiter erst zum Ende dieser Arbeit begonnen werden konnte, sind die hier gezeigten
Ergebnisse eher fiir die Eingrenzung des Parameterraums zur Herstellung verlustarmer Wellen-
leiter in weiterfiihrenden Experimenten zu sehen.

4.12.1 Zusammenfassung zur Wellenleitung in SLT

TYPII Wellenleiter konnten in das Material SLT geschrieben werden. Es konnte polarisations-
abhiéngige Wellenleitung mit einer Dampfung von ca. 1 dB/cm sowie Modendurchmessern von
12,6 um x 16,5 pm realisiert werden. Die benotigte Pulsenergie fiir diesen Wellenleiter ist mit
11 pJ deutlich hoher als fiir die anderen untersuchten Materialien.

Aufbauend auf dieser Arbeit sollte eine weiterfithrende Optimierung der Herstellungsparameter
durchgefiihrt werden. Anschlieend konnen Wellenleiter in periodisch gepoltem SLT geschrie-
ben werden und diese fiir Experimente in der nichtlinearen Optik eingesetzt werden. Eine weite-
rer Ansatz besteht darin, die bereits strukturierte Probe nachtriglich periodisch zu polen. Dieser
Ansatz ermoglicht dariiber hinaus den Einfluss der fs-Laserstrukturierung auf den Prozess der
periodischen Polung zu untersuchen.
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5 Wellenleiterlaser im sichtbaren
Spektralbereich

In diesem Kapitel werden einleitend einige Grundlagen der Laserphysik erldutert und der expe-
rimentelle Rahmen fiir die durchgefiihrten Laserexperimente vorgestellt. Im Anschluss werden
die Ergebnisse der charakterisierten Wellenleiterlaser in Pr: YLF prisentiert.

Im Jahr 2011 konnte erstmals Lasertdtigkeit in einem Typ II Wellenleiter in Pr:SrAl12,019 ge-
zeigt werden [Call1]. Die dort verwendete Typ II Geometrie ermdglichte eine gute Eingrenzung
der Moden bei gleichzeitig geringen Verlusten. In Pr:SrAl;;O9 liegt die Wellenleiterdimpfung
bei D =0,12 dB/cm und damit deutlich unter den hier gezeigten Verlusten in Pr:YLF [Call1].
Reichert et al. [Re1l3b] konnten in weiteren Experimenten im Jahr 2013 Ausgangsleistungen
von liber Py, = 1 W im roten (644 nm) und Py =500 mW im tiefroten (729 nm) Spektralbe-
reich demonstrieren. Es konnte ebenfalls erstmals ein griin emittierender Wellenleiterlaser in
diesem Material realisiert werden.

In planaren Wellenleitern in Pr:YLF, die mit Fliissigphasenepitaxie hergestellt wurden, konnte
rote und orange Laseremission erreicht werden [Stal3]. Die Ausgangsleistungen und differen-
tiellen Wirkungsgrade waren moderat. In diesem Jahr konnte in vergleichbaren Wellenleiterla-
sern die Ausgangsleistung und der differentielle Wirkungsgrad (ng =40 % bei A, = 639 nm und
Ns = 32 % bei Ay, = 604 nm) deutlich gesteigert werden. Auch Emission im griinen Spektralbe-
reich (A, =522,5 nm) konnte im quasi-kontinuierlichem Regime realisiert werden [Bol14].

5.1 Grundlagen der Laserphysik

In diesem Abschnitt werden diejenigen Zusammenhinge erldutert, die fiir die Erklidrung erziel-
ter Ergebnisse fiir Wellenleiterlaser von Bedeutung sind. Eine deutlich tiefergehende Betrach-
tung kann in der Literatur nachgeschlagen werden [Sie86, Sve98]. Fiir eine anfdangliche Cha-
rakterisierung eines Lasers sind die Laserschwelle und der differentielle Wirkungsgrad Grofen,
welche die Qualitit eines Lasers beschreiben. Dariiber hinaus ist das Modenprofil, das vom Wel-
lenleiter gefiihrt wird, eine wichtige KenngroBe. Weisen diese drei Grofen vielversprechende
Resultate auf, konnen im Anschluss weiterfiihrende Experimente zum Beispiel zur Moglichkeit
der Integrierbarkeit in miniaturisierte, kompakte Lasersysteme untersucht werden.

5.1.1 Laserschwelle

Ein Laser besteht im einfachsten Fall aus einem aktiven Medium, zwei Spiegeln und einer
Pumpquelle. Im aktiven Medium wird Besetzungsinversion durch die Zufuhr von Energie, zum
Beispiel in Form von Pumplicht erreicht. Spontan emittierte Photonen aus einem angeregten Zu-
stand konnen bei geeigneter Wahl der um das aktive Medium befindlichen Spiegel in das aktive
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5 Wellenleiterlaser im sichtbaren Spektralbereich

Medium zuriickgekoppelt werden. Dies fiihrt dann zu stimulierter Emission weiterer Photonen.
Die Anderung des Photonenflusses F durch stimulierte Emission innerhalb des Resonators in
z-Richtung kann mit Hilfe von

dF

d_Z = Ggain (7\,) FNt (51)
beschrieben werden. Dabei ist Gg,in (A) der wellenléingenabhingige Verstirkungswirkungsquer-
schnitt und ; die Dichte der optisch aktiven Ionen im Medium. Der Verstarkungswirkungsquer-
schnitt wird durch

N, Ny
Ogain (7\4) = Ftcem (k) - ﬁtcabs (}\1) (5-2)

definiert. Dabei sind N, und N, die Besetzungsdichten des oberen und unteren Laserniveaus,
Gabs Und Ge, sind die effektiven Wirkungsquerschnitte fiir Ubergéinge zwischen den Multipletts
fiir Absorption und Emission. Wenn Ggyiy > 0, wird der Photonenfluss F verstérkt.

Um Laseroszillation zu erreichen, miissen die vorliegenden Resonatorumlaufverluste 2y durch
die Verstarkung kompensiert werden. Die Verluste setzen sich aus Auskoppelverlusten vy, 72
durch die Resonatorspiegel mit den Transmissionen 77, 7>, sowie internen Verlusten y; zusam-
men. In y; wiederum sind Absorptions-, Streu- und Beugungsverluste a des Resonators, sowie
Verluste im aktiven Medium L; beinhaltet. Die Verluste werden meist in logarithmierten Werten
angegeben und es gilt:

Y1 =—In(1-7) (5.3)
Y2 =—In(1-1) (5.4
Yi = —[In(1 —a)+1In(1 — L;)] (5.5)
2Y=2%+Y1+ "2 (5.6)

Der Laserprozess wird iiblicherweise tiber Ratengleichungen beschrieben, aus denen sich unter

der Annahme eines ortsunabhiingigen Modells die Laserschwelle Py, also die erforderliche
Pumpleistung bei der die Verluste durch Verstirkung ausgeglichen werden, berechnen lésst.
Fiir Vier-Niveau-Laser, wie sie im Fall von Pr:YLF vorliegen, ist die Laserschwelle durch

1 hVPAp'Y

e el 5.7
MNp Gem(kLﬂeff G-

Pthr =

gegeben. Die Pumpeffizienz mp gibt an, welcher Anteil der absorbierten Pumpphotonen zur
Besetzung des oberen Laserniveaus beitrdgt. Der Faktor Avp ist die Photonenenergie der
Pumpstrahlung, Ap die Querschnittsflaiche des gepumpten Bereichs und T.s ist die effektive
Lebensdauer des oberen Laserniveaus. Man erkennt, dass fiir eine niedrige Laserschwelle eine
kleine gepumpte Querschnittsflache und geringe Verluste von Vorteil sind. Fs-lasergeschriebene
Wellenleiter fithren typischerweise Moden mit Durchmessern im Bereich von 10 um — 20 pym,
was fiir das Erreichen einer niedrigen Laserschwelle vorteilhaft ist. Sind die Verluste hingegen
zu grof, kann bei limitierter Verfiigbarkeit von Pumpleistung die Laserschwelle nicht erreicht
werden. Dariiber hinaus ist es vorteilhaft, Lasermaterialien mit groBem GemTes-Produkt zu
verwenden.
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5.2 Pr:YLF Wellenleiterlaser

5.1.2 Differentieller Wirkungsgrad

Nach Erreichen der Laserschwelle und weiterer Erhohung der absorbierten Pumpleistung
nimmt die Ausgangsleistung P, im idealen Fall linear zu. Der Zusammenhang wird durch den
differentiellen Wirkungsgrad mg beschrieben. Der differentielle Wirkungsgrad kann mit Hilfe
von

dPyy
N, = oout _\E"YI‘F'YZ. (5.8)

dPP,abs Vp 2Y
berechnet werden. Verschiedene Einflussfaktoren fithren dazu, dass der tatsdchlich erreichbare
differentielle Wirkungsgrad vom idealen Wirkungsgrad abweicht. Es konnen weitere Faktoren
eingefiihrt werden, die diese Groen beschreiben. Gleichung 5.8 wird zu

MNs = MNP - MNoc *Mq - No (5.9

modifiziert. Die Groe np aus Gleichung 5.7 gibt die Pumpeffizienz an und die Auskoppelef-
fizienz wird durch Mo = (Y1 + 72)/2Y beschrieben. Die Stokes-Effizienz ist g = vi./vp und
Mo ist die Uberlappeffizienz zwischen Pump- und Laserstrahlung. Es lassen sich damit einige
grundlegende Aussagen fiir die Realisierung eines Lasers mit hohem differentiellen Wirkungs-
grad treffen. Unter der Annahme einer idealen Pumpeffizienz (np = 1), kann der differentielle
Wirkungsgrad durch einen optimierten Uberlapp zwischen Pump- und Laserstrahlung gestei-
gert werden. Hier lédsst sich wieder ein grofler Vorteil von Wellenleiterlasern erkennen, die bei
geeigneter Wahl der wellenleitenden Strukturen einen optimalen Uberlapp iiber die gesamte
Linge des aktiven Mediums gewihrleisten konnen. Fiir Wellenleiterlaser, die teilweise selbst
hohe Verluste aufweisen, sollte der Auskoppelgrad fiir die Laserstrahlung durch die Resonator-
spiegel ebenfalls moglichst hoch sein, um eine hohe Auskoppeleffizienz zu erzielen. Einher geht
jedoch damit, dass die Laserschwelle ansteigt. Limitierend fiir das Erreichen eines hohen diffe-
rentiellen Wirkungsgrades ist die Stokes-Effizienz des Laserschemas. Wird in den Gleichungen
5.7 und 5.8 nicht die absorbierte Pumpleistung, sondern die eingestrahlte Leistung verwendet,
ist ein weiterer Faktor M,ps notwendig. Dieser beriicksichtigt die Absorptionseffizienz.

5.2 Pr:YLF Wellenleiterlaser

In diesem Kapitel werden die realisierten Wellenleiterlaser auf Basis von Pr:YLF gezeigt. Es
konnte Lasertitigkeit im orangefarbenen und tiefroten Spektralbereich erzielt werden [Miil12].
Zur Anregung des Pr:YLF standen zwei Pumpquellen zur Verfiigung, um die unterschiedlichen
Absorptionsmaxima (siehe Kapitel 3.6) zu adressieren. Verwendet wurden einerseits auf InGaN
basierende Laserdioden mit Zentralwellenldngen von Ap =444,0 nm und spektralen Bandbrei-
ten von AA =2 nm. Die Ausgangsleistung einer Laserdiode betrug dabei maximal Ppax =1 W.
Die Beugungsmaflzahlen variierten je nach verwendeter Laserdiode. Durchschnittlich lagen bei
maximaler Ausgangsleistung die Werte bei M2 = 1,5 und My2 = 5,8. Dabei bezeichnet x die
sogenannte fast axis, und y die slow axis der Laserdiode. Des weiteren wurde ein frequenz-
verdoppelter optisch gepumpter Halbleiterlaser (20-OPSL, Coherent Taipan) mit einer Wellen-
linge von A =479,1 nm, einer spektralen Bandbreite von AL =0,1 nm und einer maximalen
Ausgangsleistung von Ppax =5 W verwendet. Die Beugungsmaf3zahlen des elliptischen Strahls
waren Mf =2,7 und Myz, = 2,9. Daher ist weder mit der Laserdiode noch mit dem 2®m-OPSL ei-
ne optimale Einkopplung in grundmodige Wellenleiter gegeben. Die Wellenleitercharakteristik
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5 Wellenleiterlaser im sichtbaren Spektralbereich

zeigte (siehe Kapitel 4.9.1), dass bessere Strahlqualititen der Pumpquellen fiir eine ideale Ein-
kopplung der Strahlung notwendig sind. Die Einkoppeleffizienz ist daher nicht 100 %, konnte
jedoch aufgrund der Absorption und Streuung der Pumpstrahlung nicht verlédsslich bestimmt
werden. Die optimale Einkopplung wurde dabei mit Hilfe unterschiedlicher Linsen und Mi-
kroskopobjektive experimentell ermittelt. Fiir die durchgefiihrten Experimente wurden unter-
schiedliche Versuchsaufbauten verwendet und je nach Anforderung angepasst. Dies beinhaltet
zum Beispiel die Wahl der Einkoppellinse oder der Resonatorgeometrie.

5.2.1 Versuchsaufbau

Der Versuchsaufbau, wie er meistens fiir die untersuchten Kristalle verwendet wurde, ist
in Abbildung 5.1 zu sehen. Als Pumpquellen dienen die oben beschriebenen Laserdiode
oder der 20-OPSL. Mit Hilfe eines A/2-Plittchens und einer optischen Diode konnte die
eingestrahlte Pumpleistung stufenlos variiert werden. Zusitzlich schiitzt die optische Diode
vor ungewollten Riickreflexionen in die Pumpquelle. Uber Umlenkspiegel und ein weiteres
A/2-Plittchens das zur Einstellung der Polarisation der eingestrahlten Pumpstrahlung dient,
wird die Strahlung mit Hilfe einer Einkoppellinse in die Wellenleiter eingekoppelt. Die ausge-
koppelte Laserstrahlung aus den Wellenleitern wurde mit Hilfe eines 50 x Mikroskopobjektivs
auf ein Leistungsmessgerit beziechungsweise auf eine CCD-Kamera (DataRay Inc. WinCamD-
UCD15) abgebildet. Nicht absorbierte Pumpleistung wurde mit einem Farbfilter von der
Laserstrahlung getrennt. Bei den gewihlten Kristalllingen betrug die absorbierte Pumpleistung
jeweils liber 98 %. Die Einkoppellinse, die als resonatorinterne Linse ausgelegt war, wurde je
nach Wellenleiter und Pumpquelle so gewihlt, dass die Einkopplung der Strahlung optimal
war. Ebenfalls diente die fiir den sichtbaren Spektralbereich antireflektierend beschichtete
Linse als resonatorstabilisierendes Element. Im Falle der Laserdiode als Pumpquelle diente
dafiir ein 10x Mikroskopobjektiv, im Falle des 20-OPSL eine achromatische Linse mit einer
Brennweite von f =40mm. Um moglichst effiziente Laseroszillation zu erzielen, wurden
aufgrund der Wellenleiterverluste Auskoppelspiegel mit hoheren Transmissionen gewihlt, als
es fiir Pr:YLF-Laser iiblich ist [Met14].

Es sei ebenfalls erwihnt, dass die hier angegebenen Werte fiir die eingestrahlte Pumpleistung
nur um die Fresnelreflektionen an den Endflachen des Kristalls korrigiert wurden. Die Einkop-
peleffizienz wurde nicht beriicksichtigt und der differentielle Wirkungsgrad kann entsprechend
besser sein. Die angegebenen Auskoppelgrade der Spiegel sind die Kombination beider Spie-
gel und es lag eine Auskopplung der Strahlung in beide Richtungen vor. Die in Richtung der
Pumpquelle transmittierte Laserleistung wurde mit einem dichroitischen Umlenkspiegel auf ein
weiteres Leistungsmessgerit gelenkt. Die angegebene Ausgangsleistung ist somit die Summe
der Leistungen, die in beide Richtungen emittierten. Die Wellenlédngen der realisierten Laser
wurden mit einem Fourier-Transformationsspektrometer gemessen.

5.2.2 Diodengepumpter Pr:YLF Wellenleiterlaser

Der verwendete Kristall Pr:YLFI mit Wellenleitern in Typ III Konfiguration wurde mit der
Laserdiode angeregt. Es konnte Lasertitigkeit bei Ay, =604,3 nm und A;, = 720,2 nm realisiert
werden. Der Wellenleiter, gezeigt in Abbildung 4.8 auf Seite 54, der mit acht Spuren in einer
rhombischen Struktur bei einer Pulsenergie von Ep = 0,8 uJ geschrieben wurde, verfiigte bei
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Abbildung 5.1: Versuchsaufbau fiir die Realisierung der Pr:YLF Wellenleiterlaser.

einer Dampfung von D =2,3dB/cm iiber ausreichend Verstirkung, um Laseroszillation zu
ermoglichen. Der Laser mit einer Wellenldnge von A, = 604,3 nm zeigte eine Laserschwelle
von Py, =360mW und einen differentiellen Wirkungsgrad von ng =35,6 %. Die maximale
Ausgangsleistung betrug Py, =26 mW bei einer eingestrahlten Leistung von Pp =800 mW.
Die nominelle Transmission der Spiegel betrug dabei Tgo4 =56 %. Der Laseriibergang bei
AL =720,2nm konnte bei einer Laserschwelle von Py, =234 mW und einem differentiel-
len Wirkungsgrad von mng =2 % betrieben werden. Die maximale Ausgangsleistung betrug
Pout = 12 mW. Die nominelle Spiegeltransmission lag in diesem Fall bei 7750 =24 %. Die Leis-
tungscharakteristik des Lasers ist in Abbildung 5.2 a) dargestellt. Der Laser war wihrend der
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Abbildung 5.2: Gesamtausgangsleistung in Abhingigkeit der eingestrahlten Pumpleistung im Kristall Pr:YLFI a)
und die Wellenleitermode des Lasers bei 604 nm und einer Ausgangsleistung von Poy =26 mW.

Justage instabil und anféllig gegeniiber Erschiitterung. Dies kann hauptsidchlich auf den Luft-
spalt zwischen Auskoppelspiegel und Kristallendfliche zuriickgefiihrt werden. Der Luftspalt
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zwischen den beiden Elementen betrug nur einige um was zu variierenen Auskoppelgraden
aufgrund des Fabry-Perot Effekts fiihren kann. Abhiingig von der Justage des Kristalls, fiihrte
dies zu Schwankungen in der Ausgangsleistung. Andere Kombinationen von Resonatorspiegeln
oder Einkoppellinsen fiihrten zu keiner Steigerung der Effizienz oder Verringerung der Laser-
schwelle. Auch durch die Verwendung weiterer Wellenleiter, die mit dhnlichen Parametern
hergestellt wurden, konnten nur @hnlich gute, jedoch keine besseren Ergebnisse erzielt werden.
Bei der maximalen Ausgangsleistung von Py =26 mW (A = 604 nm) wurde das Modenprofil
mit Hilfe der CCD-Kamera aufgenommen. Dargestellt ist die Lasermode in Abbildung 5.2 b).
Deutlich zu sehen ist, dass die Mode durch die Spuren, welche durch die weillen Ellipsen in
der Abbildung angedeutet sind, aberriert ist. Die Abmessungen der gefiihrten hoheren, jedoch
fast runden Mode betrugen 2wy = 12,9 um und 2wy = 10,9 um. Da Wellenleitung nur parallel
zur c-Achse des Kristalls moglich war (Kapitel 4.9.1), konnten nur Laseriibergiinge realisiert
werden, deren Emission auch parallel zur c-Achse polarisiert war.

Wihrend der Experimente war zu beobachten, dass eine direkte Fokussierung der Pumpstrah-
lung auf die Kristallendfldche teilweise dazu fiihrte, dass diese an den Orten der Wellenleiter
zerstort wurden. Ursache konnten Verunreinigungen auf der Oberfldche des Kristalls sein. In
Abbildung 5.3 ist die Aufsicht des Pr:YLF Kristalls mit Wellenleitern gezeigt. An der oberen
Kante des Kristalls sind die Zerstorungen zu erkennen. Sie weisen im Vergleich zur Grofe
der Wellenleiter deutlich ausgedehntere Abmessungen von ca. 100 um Breite auf. Es handelt
sich um thermisch induzierte Zerstorungen, welche die weitere Verwendungen des jeweiligen
Wellenleiters ohne erneute Politur unmdéglich machte.

N 1%

Zerstorungen

P

100 um Wellenleiter

Abbildung 5.3: Zerstorte Kristallendflache des Pr: YLF durch zu intensive Fokussierung der Pumplaserstrahlung.

5.2.3 20-OPSL gepumpter Pr:YLF Wellenleiterlaser

Durch den Einsatz des 2m-OPSL als Anregungsquelle konnte die verfiigbare Pumpleistung wei-
ter erhoht werden. Mit einem Typ III Wellenleiter im Kristall Pr:YLFII, der aus 24 parallelen
Einzelspuren bestand konnte ebenfalls Lasertitigkeit im orangefarbenen Spektralbereich erzielt
werden. Die 24 Einzelspuren waren auf einem Kreis mit einem Durchmesser von 20 pum ange-
ordnet. Die Pulsenergie bei der Strukturierung betrug Ep = 0,6 uJ und die Verfahrgeschwindig-
keit wurde zu v =250 um/s gewihlt. Es war auflerdem parasitére Laseremission bei Ap, = 698 nm
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zu beobachten. Dieser Laser konnte jedoch nicht weiter charakterisiert werden, da sich die-
ses Ergebnis nach einem erfolgreichen ersten Versuch nicht reproduzieren lie3. Wie in Abbil-
dung 5.4 zu erkennen, betrug die maximale Ausgangsleistung der orangefarbenen Strahlung
Pout =28 mW bei einer eingestrahlten Leistung von Pp = 1900 mW. Die Laserschwelle war mit
Pinr =500mW ca. 30 % hoher, als im Fall des diodengepumpten Wellenleiterlasers. Die no-
minelle Spiegeltransmission betrug Tgo4 = 11,2 %. Wegen der geringeren Wellenleiterverluste
(siehe Kapitel 4.9.2) und der geringen Spiegeltransmission ist eigentlich eine geringere Laser-
schwelle zu erwarten. Bei der Wahl einer hoheren Spiegeltransmission war keine Lasertétig-
keit moglich. Geringere Auskoppelgrade fiihrten ebenfalls zu keiner Steigerung der Lasereffi-
zienz. Diese schlechte Lasercharakteristik konnte hauptsidchlich auf drei Griinde zuriickgefiihrt
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Abbildung 5.4: Gesamtausgangsleistung in Abhingigkeit der eingestrahlten Pumpleistung im Kristall Pr:YLFII.

werden. Die Einkoppeleffizienz ist trotz Wahl einer optimalen Einkoppellinse mit f =40 mm
Brennweite nicht 100 %. Dies fiihrt zu einer Erhohung der Laserschwelle und Minderung des
differentiellen Wirkungsgrades. Des Weiteren ist in der Abbildung kein lineares Verhalten zwi-
schen eingestrahlter Pumpleistung und Ausgangsleistung zu erkennen. Bei einer Erhohung der
Pumpleistung ist eine Verschiebung der Emissionswellenlidnge beobachtet worden. Bei einer
eingestrahlten Pumpleistung bis ca. Pp =1 W ist die Emissionswellenlinge Ay = 604,1 nm.
Durch die Erhohung der eingestrahlten Leistung auf ca. Pp = 1,9 W verschiebt sich die La-
serwellenldnge um 0,3 nm ins kurzwellige zu Ap, = 603,8 nm. Dieser Laser konnte ebenfalls
aufgrund eventueller thermischer Effekte nicht stabil betrieben werden, so dass wihrend der
Messung mehrmals der Wellenleiter neu justiert werden musste. Ein weiterer Grund fiir die
vorliegende Lasercharakteristik kann in Abbildung 5.5 erkannt werden. Sowohl die Pumpstrah-
lung, (Abbildung 5.5 a)) als auch die Laserstrahlung (Abbildung 5.5 b)) wurden in dem ver-
wendeten Wellenleiter nicht grundmodig, sondern in hoheren Moden geleitet. Der Uberlapp ist
nicht optimal, es entstehen weitere Verluste und die Pumpeffizienz nimmt ab. Eine Angabe der
Durchmesser fiir die Moden ist nicht sinnvoll.
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Abbildung 5.5: Wellenleitermoden bei maximaler Pumpstrahlung von Pp =1900mW a) und des Lasers bei
AL =604 nm und einer Ausgangsleistung von Py =28 mW b).

5.3 Zusammenfassung fs-lasergeschriebene Wellenleiterlaser

Laser auf Basis von Typ III Wellenleitern in Pr:YLF konnten im orangefarbenen und tiefroten
Spektralbereich realisiert werden. Dies war die erste Demonstration eines fs-lasergeschriebenen
Wellenleiterlasers in Pr:YLE. Im Fall des diodengepumpten Wellenleiterlasers wurde die ma-
ximale Ausgangsleistung von Py, =26 mW (604 nm) und der differentielle Wirkungsgrad von
Ns =35,6 % (604 nm) hauptsidchlich durch die vorhanden Wellenleiterverluste limitiert. Auch
die Einkoppeleffizienz ist aufgrund der Strahlqualitidt der Laserdiode gering, was zu einer wei-
teren Minderung der Lasereffizienz beitrigt. Die gefiihrten Moden zeigten durch die rhombisch
angeordneten Spuren Aberrationen und stabile Lasertdtigeit war nicht {iber den gesamten Ex-
perimentierzeitraum moglich. Abhilfe konnte schaffen, dass die Resonatorspiegel direkt auf die
Endflichen des Kristalls aufgebracht werden. Dadurch kann die Justageempfindlichkeit ver-
ringert und auf die resonatorinterne Einkoppellinse verzichtet werden. Der Hauptaspekt liegt
jedoch in den Verlusten des Wellenleiters selbst. Durch Optimierung der Herstellungsparameter
ist eine Verringerung der Dimpfung anzustreben. Erste Schritte diesbeziiglich wurde durch die
Anordnung der Spuren in zirkularer Geometrie, durch die Anpassung der Schreibenergie und
der Schreibgeschwindigkeit erreicht.

Fiir einen Durchmesser von =20 um unter Anregung mit dem 2®-OPSL konnte ebenfalls
ein Laser realisiert werden. Die vergleichsweise geringen Verluste (D <0,7 dB/cm) weisen auf
mogliche effiziente Wellenleiterlaser hin. Jedoch ist zur Zeit der limitierende Faktor, dass diese
Wellenleiter noch multimodig sind. In weiterfilhenden Experimenten sollte die systematische
Variation der Herstellungsparameter der Wellenleiter im Vordergrund stehen. Eine Verwendung
weiterer Pumpquellen, zum Beispiel Laserdioden wird die Laserergebnisse nicht verbessern.
Auch die weitere Untersuchung dieses Wellenleiters hinsichtlich der Lasercharakteristik ist zum
jetzigen Zeitpunkt verfriiht.

Ein auf Pr:KYF (siehe Kapitel 4.8) basierender Wellenleiterlaser konnte in weiteren Experi-
menten realisiert werden. Ein von der Universitit Pisa zur Verfiigung gestellter Kristall war
15,5 mm lang und hatte eine Dotierungskonzentration von 0,8 at%. Es konnte Lasertitigkeit in
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5.3 Zusammentassung fs-lasergeschriebene Wellenleiterlaser

einem Typ I Wellenleiter bei einer Wellenldnge von A, =610 nm mit einer maximalen Aus-
gangsleistung von Py, = 3,3 mW erzielt werden. Weiterfithrende Experimente hinsichtlich der
Steigerung der Ausgangsleistung und Realisierung weiterer Wellenldngen, sowie die vollstdn-
dige Charakterisierung dieses Wellenleiterlasers sind in Planung.
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6 Nichtlineare Frequenzkonversion

Fiir nichtlineare Prozesse wie die Frequenzkonversion werden im Allgemeinen hohe elektri-
sche Feldstirken von fundamentaler Strahlung bendtigt. Diese hohen Feldstirken bewirken,
dass der Kristall mit dem die Strahlung wechselwirkt, ein nichtlineares Verhalten zeigt. Dabei
konnen durch die Verwendung wellenleitender Strukturen erhebliche Effizienzsteigerungen der
Frequenzkonversion erzielt werden [Ris03, Laul2]. Zuriickfiihren lésst sich dies auf die Mog-
lichkeit der Leitung der fundamentalen und der erzeugten Strahlung innerhalb des Wellenleiters
iber eine lange Interaktionsstrecke. Schon bei der Verwendung von Strahlung mit einer ge-
ringen Feldstidrke kann eine vergleichsweise hohe Konversionseffizienz im Einfachdurchgang
durch den nichtlinearen Kristall erzielt werden.

Im folgenden Kapitel wird zu Beginn ein allgemeiner, theoretischer Einstieg in das Thema
Frequenzkonversion in nichtlinearen Kristallen sowie Wellenleiter in nichtlinearen Medien ge-
geben. Es folgen Simulationen auf Basis der Theorie, um wichtige Einflussgroen der Fre-
quenzverdopplung (auch SHG! genannt) diskutieren zu konnen. Dazu zihlen die erzielbare
Ausgangsleistung, die Konversionseffizienz sowie die Toleranzen hinsichtlich der Kristalltem-
peratur und Fundamentalwellenléinge. Dariiber hinaus ist auch die Toleranz der Qualitét der
periodischen Polung fiir quasi-phasenangepasste Kristalle fundamental.

Die hier gezeigte, verkiirzte theoretische Betrachtung ist fiir die Frequenzverdopplung giiltig,
kann aber leicht auf weitere nichtlineare Prozesse (Summen- und Differenzfrequenzgenerie-
rung) angepasst werden. Eine deutlich tiefergehende Abhandlung der nichtlinearen Optik kann
in der Literatur nachgeschlagen werden [Blo65, Boy03, Ris03]. In den folgenden Betrachtungen
werden alle verwendeten Formeln in Abhiingigkeit der Leistung und nicht der Intensitit bezie-
hungsweise der elektrischen Feldstirke angegeben. Die hier gezeigten Simulationen basieren
auf bereits veroffentlichten Daten und eigenen experimentellen Ergebnissen der Materialien
KTP und PPKTP.

Vorteile und Nachteile gegeniiber der Frequenzverdopplung in Volumenkristallen werden an-
schliefend behandelt. AbschlieBend werden die experimentell ermittelten Ergebnisse der Fre-
quenzverdopplung in den griinen und blauen Spektralbereich gezeigt und die Machbarkeit wei-
terer nichtlinearer Prozesse diskutiert.

6.1 Frequenzverdopplung in Volumenkristallen

Fir die Frequenzverdopplung werden hédufig Laser als fundamentale Strahlung verwendet,
die eine gaullférmige Intensititsverteilung aufweisen. Es gibt eine optimale Fokussierbedin-
gung der fundamentalen Strahlung mit einem Kompromiss aus Interaktionsldnge im Kristall
und der erzielbaren Intensitit in der fokalen Ebene. Dies entspricht einer konfokalen Fo-
kussierung in den Kristall. In einer von Boyd und Kleinman entwickelten Theorie wird ein

ISHG: Abkiirzung fiir Second Harmonic Generation
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6 Nichtlineare Frequenzkonversion

Fokussierparameter nach

L
£E= E,mitb:mnfw(%/kf 6.1)

definiert [Boy68]. Dabei ist L die Lénge des nichtlinearen Kristalls und » der sogenannte konfo-
kale Parameter, der der doppelten Rayleighldnge entspricht. Der Strahlradius wo der fundamen-
talen Strahlung der Wellenlidnge A¢ wird in der fokalen Ebene gemessen. Liegt ideale Phasenan-
passung vor, kann die Konversionseffizienz 1, der Frequenzverdopplung, also der Quotient aus
generierter Leistung P, und fundamentaler Leistung P, im Volumenkristall zu

=R — el prpB, 6.2
Mo Pf Sock%nfnsh f ( f‘;) ( )

ausgedriickt werden, wobei d.g der effektive nichtlineare Koeffizient ist. Je nach Typ der Pha-
senanpassung wird d¢r durch die zugehorigen nichtlinearen Koeffizienten des Materials ersetzt.
Im Fall Quasi-phasenangepasster Frequenzverdopplung wird der Koeffizient zusitzlich um den
Faktor 2/(mm) verringert [Pas12]. Welche Ordnung m der Quasi-Phasenanpassung verwendet
werden kann, hingt vom Material und der gewéhlten Wellenlédnge der Konversion ab. Die Bre-
chungsindizes n¢, ng, des Materials gelten fiir die fundamentale und zweite harmonische Wellen-
lange und konnen mit Hilfe der Sellmeier-Gleichungen bestimmt werden. Die weiteren Gréen
sind die Vakuumlichtgeschwindigkeit ¢, die Vakuumpermittivitit €y und der vereinfachte Boyd-
Kleinman Term h(B,&). Der Parameter B beschreibt den sogenannten Walk-off der verwende-
ten Strahlungen. Gibt es kein Auseinanderlaufen des fundamentalen und zweiten harmonischen
Lichtes (B = 0), kann nach einigem Umformen der Zusammenhang fiir die Konversionseffizienz
unter Vernachlidssigung von Verlusten in Volumenkristallen fiir optimale Fokussierung zu

P 87d?
M(B=0)="0 - "Mett _p;2 6.3)

P sock%n%nshwg

berechnet werden. Unter der Einhaltung der optimalen Fokussierbedingung geht ein beliebi-
ges Verldngern der Kristalllange L aufgrund der Verwendung eines Gauf3strahls nur mit einem
gleichzeitig groBler werdenden Strahlradius einher. Anders ausgedriickt, ergibt sich fiir einen
konstanten konfokalen Parameter b, dass die Konversionseffizienz nur noch linear mit der Kris-
talllinge L anwéchst. Diese Gleichung 6.3 ist dariiber hinaus nur giiltig, wenn eine Abnahme der
fundamentalen Leistung durch den Verdopplungsprozess (sog. Depletion) zu vernachlidssigen
ist. Ein allgemeiner Zusammenhang kann durch eine modifizierte Gleichung gegeben werden,
in der auch depletion beriicksichtigt wird. In diesem Fall ergibt sich fiir die Ausgangsleistung
der erzielten frequenzverdoppelten Strahlung zu

8md>
Py, = Pytanh? <\/ — P L> , (6.4)

beziehungsweise gilt fiir die Konversionseffizienz

P 8md?
No = ih = t.’:ll’lh2 %Pf L. (65)
P €ocAfnFnsnwg
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6.2 Frequenzverdopplung in Wellenleitern

Um die unter verschiedenen Experimentierbedingungen erzielten Konversionseffizienzen mit-
einander vergleichbar zu machen, wird eine Normierung durchgefiihrt. Fiir geringe Konversi-
onseffizienzen (<10 %), wo Depletion vernachléssigbar ist, wird diese auf eine Kristalllinge
von L =1 cm und eine eingestrahlte Leistung von P =1 W bezogen.

Die normierten Konversionseffizienz ist

Psh %
= 6.6
Mb,norm sz L |:W - Cm:| ( )

und ist damit eine Kennzahl fiir die Effizienz der Frequenzkonversion.

6.2 Frequenzverdopplung in Wellenleitern

Verwendet man statt eines Volumenkristalls Wellenleiter, so kann die Beschrinkung der idealen
Fokussierung unter Einhaltung des konfokalen Parameters aufgehoben werden. Kénnen inner-
halb des Wellenleiters sowohl die fundamentale als auch die frequenzverdoppelte Mode geleitet
werden, dndert sich bei deren Propagation entlang des Kristalls die Feldverteilung idealerweise
nicht. Die ModengroBe wird ausschlieflich durch den Wellenleiter definiert. Es kann jedoch
sein, dass sich die ModengroBen, oder die Positionen der fundamentalen und die frequenzver-
doppelten Mode unterscheiden [Lau88]. Um dies in die Berechnung zur Konversionseffizienz
einflieBen zu lassen, kann ein effektiver Uberlapp zwischen den Moden berechnet werden. Ist
im allgemeinen Fall eine Feldverteilung einer Mode innerhalb des Wellenleiters geméf

1 .
E(x,y,z) = EA(Z)B(xay)el(wtiﬁz) +c.c. (67)

gegeben, wobei A(z) die Amplitude, B(x,y) die transversale Feldverteilung der Welle und c.c.
der komplex konjugierter Anteil sind, so kann die Feldverteilung mit

7/Bz(x,y) dxdy =1 (6.8)

normiert werden. Wird nun ein Uberlapp I, zwischen dem Quadrat der fundamentalen Feldver-
teilung Br und zweiten harmonischen Feldverteilung By, zu

Io= / / Ban(x,y)B2(x,y) dxdy 6.9)

definiert, folgt die effektive Uberlappfliche der beiden Feldverteilungen zu
Ao =1/I2. (6.10)

Die GroBe I, besitzt die Einheit [1/m] und die effektive Uberlappﬂ’ciche A, die Einheit [m?].
Fiir geringe Konversionseffizienzen, also vernachlédssigbarer Depletion der Fundamentalwelle,
kann die Ausgangsleistung der frequenzverdoppelten Strahlung im Wellenleiter allgemein mit

 8n%d%, PEsin®(3ABL) ,
T epenZnghi Ao (LABL)?

6.11)
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6 Nichtlineare Frequenzkonversion

berechnet werden. Die Phasenanpassungsbedingung sinz(%ABL) / (%ABL)2 erreicht den Maxi-
malwert 1 fiir ideal phasenangepasste Frequenzverdopplung. Die GroBe AP ist die Phasenfehl-
anpassung zwischen fundamentaler und frequenzverdoppelter Welle. Welche Faktoren, die To-
leranzen der Phasenanpassung beeinflussen, wird im weiteren Verlauf der Arbeit in Abschnitt
6.2.1 erldutert. Unter der Annahme idealer Phasenanpassung (A = 0) wird in einem Wellenlei-
ter die Konversionseffizienz zu

20
Py SPdy R
P goentng Ao

L? (6.12)

berechnet. Es sei erwihnt, dass fiir Wellenleiter typischerweise nicht die Brechungsindizes ng¢
und ng, benutzt werden, sondern ein Brechungsindex ne¢. Dieser hiangt neben der Wellenlinge
auch vom Modenprofil der gefiihrten Mode ab. In guter Ndherung kann fiir den hier vorlie-
genden Fall jedoch mit ny und ng, gerechnet werden. Treten in den Wellenleitern Verluste in
Form von Absorption oder Streuung auf, hat das eine Abschwichung der fundamentalen und
der zweiten harmonischen Welle zur Folge. Dies kann mit Hilfe von Verlustfaktoren o,0up be-
riicksichtigt werden. In der Gleichung 6.12 wird die Propagationslidnge L im Wellenleiter durch
eine effektive Linge

_ _ (XShL
e ol e )

Leff = ———a5— (6.13)

or— >

ersetzt [RisO3]. Unter der Beriicksichtigung von Depletion folgt daraus analog zu Gleichung
6.4 fiir die Leistung der frequenzverdoppelten Strahlung

2 8n2dgy
Py, = Prtanh ﬁpf - Legr (6.14)
beziehungsweise fiir die Konversionseffizienz
P, 8n2d2
N=-2=tanh® | ——5—C P Le | . (6.15)
Pr €ocninshAsAo
Analog zu 6.6 kann auch die Konversionseffizienz fiir die Frequenzkonversion in Wellenleitern
durch
Py %
Mnorm = Pf2 NE {W ' sz} (6.16)

normiert werden. Im Unterschied zum Volumenkristall wird die Normierung jedoch auf das
Quadrat der Lidnge des Kristalls durchgefiihrt.

Im Vergleich zur Frequenzkonversion in Volumenkristallen ergeben sich also folgende Unter-
schiede fiir die Frequenzkonversion in Wellenleitern:

* Die Konversionseffizienz in Volumenkristallen wéchst linear mit L und nw% aufgrund der
konfokalen Fokussierung.

* Die Konversionseffizienz in Wellenleitern wichst iiberproportional mit L und umgekehrt
proportional mit A,, da die effektive Uberlappfliiche unabhiingig von der Kristallliinge ist.
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6.2 Frequenzverdopplung in Wellenleitern

An den Gleichungen 6.5 und 6.15 kann man leicht ableiten, was notwendig ist, um eine hohe
Konversionseffizienz zu erzielen. Eine Erhohung wird durch eine Steigerung der eingestrahl-
ten Fundamentalleistung erreicht. Auch ein ldngerer Kristall erhoht die Effizienz, wenn im Fall
von Wellenleitern die Verluste diesen Vorteil nicht unterdriicken. Der Faktor dgff/ n%nsh ist ein
Materialparameter und daher ein fundamentales MabB fiir die erzielbare Effizienz der Frequenz-
konversion.

6.2.1 Akzeptanzbandbreiten der Frequenzverdopplung

Im vorangegangenen Abschnitt wurde davon ausgegangen, dass perfekte Phasenanpassung zwi-
schen der fundamentalen und der erzeugten Welle vorlag. Dies ist aufgrund verschiedener
Faktoren im Experiment nicht immer gegeben. Diese Faktoren sind Variationen vom Opti-
mum in der Wellenldnge, der Temperatur und fiir periodisch gepolte Materialien die Polungs-
periode. Der Prozess der Frequenzverdopplung kann somit nicht beliebig iiber die gesamten
Temperatur- oder Wellenlidngenbereiche gleich effizient ablaufen. Es wird daher eine Bandbrei-
te definiert, bei der noch 50 % der frequenzverdoppelten Strahlung generiert wird. Auf eine
genauere Betrachtung und Herleitung wird hier verzichtet und auf géngige Literatur verwiesen
[Fej92, Sut03]. Fiir die Parameter Wellenldnge, Kristalltemperatur und periodischen Polung
werden die Ergebnisse angegeben.

Wellenliinge

Die Bandbreite der Phasenanpassung im Bezug auf die Wellenldnge wird durch die Dispersion
on /oA des Materials bestimmt. Sie kann durch

1,391 A¢ | nh — g Ong 1 dngy |~
i | A Ok 20k
berechnet werden. Der erste Term im Betrag wiirde fiir Typ [I-Phasenanpassung (nf = ng,) ver-
schwinden. Die weiteren Terme g—;ﬁ und gﬁﬁ erhélt man durch die Ableitungen der Sellmeier-

Gleichungen (sieche Anhang) fiir die verwendeten Wellenldngen.

Algy = (6.17)

Temperatur

Mit der Temperatur dndert sich auch die spektrale Akzeptanzbandbreite der Phasenanpassung.

Der Brechungsindex des Materials dndert sich durch Temperaturverdnderung. Der Verlauf kann
durch die Terme g—; ausgedriickt werden. Zusitzlich weist das Material einen thermischen Aus-

dehnungskoeffizienten o auf. Die Bandbreite wird nach

1 s 391 7\,f ansh anf -
— — 1 — 6.18
bestimmt. Die Abhéngigkeit des Brechungsindex von der Temperatur kann beispielsweise fiir

die drei Achsen des KTP Kristalls nach [Wie93] zu

AT

on,/oT = (1,427073 —4,735072 48,7111~ +0,952)(10°6/°C) (6.19)
ony /OT = (4,26917° — 14,761 A2 + 21,2321~ —2,113)(107%/°C) (6.20)
on,/OT = (12,415073 —44,414172 +59,1291~1 —12,101)(107°/°C) (6.21)
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6 Nichtlineare Frequenzkonversion

entwickelt werden. Die Abbildung 6.1 zeigt den Verlauf der Brechungsindexinderung g—;
(berechnet mit Gleichungen 6.19 — 6.21) in Abhéngigkeit der Wellenlédnge fiir KTP. Deutlich
zu erkennen ist, dass mit kiirzeren Wellenldngen der Term g—;’, stark zunimmt. Dies bedeutet,

dass die Bandbreite der Phasenanpassung fiir kiirzere Wellenldngen kleiner wird. Fiir die Fre-

1,6x10™ — T T T T T
1,4x10'4-“ ---0n/0T ---0n/0T ---0n/oT |
1,2x10*q ! |
1,0x1 o"‘—- \ |
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1S

-5 \ \ =
4,0x10™ N < -1

3

)

o
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Wellenlange [pum]

Abbildung 6.1: Temperaturbedingte Anderung des Brechungsindex in Abhiingigkeit der Wellenlinge fiir die drei
Achsen des KTP Kiristalls nach Gleichungen 6.19 — 6.21. Beispielsweise sind die Werte fiir die Wellenldngen der
Frequenzverdopplung in PPKTP gekennzeichnet.

quenzverdopplung in dem in dieser Arbeit verwendeten PPKTP sind die zugehorigen GroB3en
der Brechungsindexinderung in der Abbildung gekennzeichnet.

Periodische Polung

Auch eine Inhomogenitit der Periodenlédnge A bei periodisch gepolten Kristallen beeinflusst die
Bandbreite der Phasenanpassung AA. Der Zusammenhang zwischen AA und der Periodenlinge

ist durch L 77A
AN = —— (6.22)
Nm

gegeben. Die Bandbreite nimmt mit steigender Anzahl der Perioden N und der Ordnung m
der Phasenanpassung ab. Kleinere Periodenlidngen, wie sie fiir die Frequenzverdopplung in den
sichtbaren Spektralbereich notwendig sind, fithren zu geringen Bandbreiten. Durch einen lén-
geren Kristall wird bei selber Periodenlinge die Anzahl N der Perioden erhoht, was zu einer
weiteren Verringerung der Bandbreite fiihrt. Vernachléssigt wird hier eine Inhomogenitét in der
Periodizitit der Struktur.

Es wurden zwei weitere Mechanismen vernachléssigt. Eine Verkippung des Kristalls hat eben-
falls eine Phasenfehlanpassung zur Folge. Bei wellenleitenden Strukturen dndert sich jedoch
zusitzlich die Einkopplung der Strahlung durch Verkippen des Kristalls, deren Einfluss auf die
Frequenzkonversion deutlich groBer ist.
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6.3 Simulationsrechnungen zur Frequenzverdopplung in KTP und PPKTP

Die Emissionsbandbreite der Quellen fiir die fundamentale Wellenlédnge war stets deutlich ge-
ringer als die Akzeptanzbandbreite der nichtlinearen Kristalle. Eine theoretische Betrachtung
der Winkelabhédngigkeit und der spektralen Bandbreite auf die Phasenanpassung kann in der
Literatur nachgeschlagen werden [Bar83].

Aus den Uberlegungen der Phasenanpassung zur Frequenzverdopplung kann folgendes ge-
schlussfolgert werden.

* Durch eine Variation der Fundamentalwellenléinge und der Temperatur des Kristalls kann
gezielt die Phasenanpassung optimiert werden.

* In periodisch gepolten Kristallen kann durch die Wahl einer geeigneten Periodenldnge
eine konkrete Wellenlidnge phasenangepasst werden.

* Ein ldngerer periodisch gepolter Kristall fithrt zu einer schmaleren Bandbreite der Pha-
senanpassung.

6.3 Simulationsrechnungen zur Frequenzverdopplung in
KTP und PPKTP

Basierend auf den Gleichungen 6.4 und 6.14 wurden Simulationen durchgefiihrt. Diese gaben
Aufschluss iiber die in Experimenten erzielbare Ausgangsleistung und Effizienz des Konversi-
onsprozesses. Der Einfluss der Kristalllinge und der eingestrahlten Fundamentalleistung wurde
in Abhingigkeit der Ddmpfung fiir die wellenleitenden Strukturen simuliert und mit Ergeb-
nissen der Volumenkristalle verglichen. Die Simulationsparameter sind in Tabelle 6.1 aufge-
listet. Die Materialparameter sind aus der Literatur bekannt. Die Werte der Ddmpfung wur-
den zu 0,1 dB/cm, 0,8 dB/cm und 2,0 dB/cm gewihlt. Die Kristalllinge wurde zwischen 0 —
5 cm, die eingestrahlte Fundamentalleistung zwischen 0 — 10 W geéndert. Im Fall der effekti-
ven Uberlappfliche basieren die Werte auf experimentellen Messergebnissen. Zusitzlich wurde
eine realistisch erzielbare effektive Uberlappfliche abgeschitzt, um deren Einfluss auf die Aus-
gangsleistung und Effizienz zu verdeutlichen. Fiir die Simulationen wurde angenommen, dass
die Dampfung im Wellenleiter fiir die Fundamentalwelle und die generierte Welle gleich sind.
Verluste im Volumenkristall wurden vernachlissigt.

Parameter KTP PPKTP
Fundamentalwellenlinge A¢ 1080 943 [nm]
Brechungsindex ny 1,829 1,836
Brechungsindex ngp 1,886 1,912
Nichtlinearer Koeffizient deg 2,35 11 [pm/V]
eff. Uberlappfliche A, 465; 1285 100; 465 [um?]

Tabelle 6.1: Simulationsparameter fiir die Berechnung der Ausgangsleistung in Abhingigkeit der eingestrahlten
Leistung und der Kristallldnge fiir die Kristalle KTP und PPKTP.
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6 Nichtlineare Frequenzkonversion
6.3.1 Simulationsergebnisse fiir KTP

Fiir die Wellenleiter und den Volumenkristall in KTP wurden in Abhéngigkeit der Kristalllin-
ge die Ausgangsleistung bei einer Eingangsleistung von 1 W berechnet. In Abbildung 6.2 a)
sind die Simulationsergebnisse fiir eine im Experiment berechnete effektive Uberlappfliche
von A, = 1285 um? dargestellt. Nach Gleichung 6.14 ist in den Wellenleitern fiir eine geringe
Konversionseffizienz ein nahezu quadratischer Zusammenhang zwischen Eingangs- und Aus-
gangsleistung zu erwarten. Bei einer Dampfung von 0,1 dB/cm ist dies auch bis zur maximal
simulierten Kristalllinge von 5 cm der Fall. Ein ldngerer Kristall wirkt sich im simulierten Be-
reich also immer positiv auf die erzielbare Ausgangsleistung aus. Abweichungen vom quadra-
tischen Zusammenhang ergeben sich hier durch die auftretende Ddmpfung, die nach Gleichung
6.13 die effektive Lange des Kristalls verkiirzen. Im Fall von 2 dB/cm erkennt man, dass ab ei-
ner Lange von ca. 2,5 cm wieder weniger Ausgangsleistung generiert wird. Dies ist der direkte
Einfluss der Ddmpfung. Es zeigt sich auch, dass es aufgrund der in der Regel hoheren Verluste
in Wellenleitern effektiver sein kann, einen Volumenkristall zu verwenden (schwarze Linien in
Abbildung 6.2 a) — f)). Bei der hier gewihlten effektiven Uberlappfliche sind bei Verlusten von
0,8 dB/cm sowie 2,0 dB/cm bis zu einer Kristalllinge von 5 cm die Ausgangsleistungen immer
geringer als im Volumenkristall. Erkennbar ist hier auch der lineare Zusammenhang fiir den
Volumenkristall. Fiir jede Kristalllinge wurde eine optimale Fokussierung und damit Strahl-
taille innerhalb des Kristalls berechnet. Ein anderes Bild ergibt sich bei einer Annahme einer
kleineren effektiven Uberlappfliche. In der Abbildung 6.2 b) ist dieses fiir ein A, =465 um?
dargestellt. Qualitativ zeigt sich ein dhnlicher Zusammenhang wie in Abbildung 6.2 a). Durch
die geringere effektive Uberlappfliche wird in den Wellenleitern bis zur Démpfung von 2 dB/cm
mehr Ausgangsleistung erzielt als im Volumenkristall. Eine Verldngerung des Kristalls ab einer
Linge von 1cm bis auf eine Linge bis 5cm ist sinnvoll, wenn die Verluste geringer sind als
2dB/cm.

In einem 1 cm langen Kristall wird der Strahl bei konfokaler Fokussierung auf einen Strahl-
durchmesser von ca. 20 um fokussiert. Dieser weitet sich durch die Divergenz auf ca. 50 um an
den Endflachen auf. Es ist offensichtlich, dass unter ansonsten gleichen Bedingungen im Wel-
lenleiter nur bessere Ergebnisse erzielt werden konnen, wenn A, in der selben Gréenordnung
wie nwg oder wenig grofer ist. Da die Verluste in Wellenleitern typischerweise grofer sind als
in Volumenkristallen sind viel kleinere Uberlappflichen notwendig. Wird nun die Kristallliinge
von 1 cm gewihlt, ergeben sich fiir die jeweiligen effektiven Uberlappflichen die in Abbildung
6.2 ¢) und d) gezeigten Kurven fiir die Ausgangsleistung der frequenzverdoppelten Strahlung
in Abhéngigkeit der eingestrahlten Leistung von bis zu 10 W. Hier zeigen sich die nahezu qua-
dratischen Zusammenhénge fiir die Wellenleiter und den Volumenkristall. In Abbildung 6.2 ¢)
sind die Ergebnisse fiir eine effektive Uberlappfliche von A, = 1285 um? dargestellt. Es zeigt
sich, dass im Volumenkristall mehr Ausgangsleistung erzielt werden kann, als in den Wellen-
leitern. Im Maximum koénnen 220 mW bei einer Eingangsleistung von 10 W erzeugt werden.
Aufgrund der Ddmpfung in den Wellenleitern sind die Ausgangsleistungen dort geringer. Ein
anderes Bild ergibt sich, wenn die effektive Uberlappfliche auf A, =465 um? verringert wird
(Abbildung 6.2 d)). Im Volumenkristall wird dann die geringste Ausgangsleistung erreicht. In
den Wellenleitern mit 0,1 dB/cm ist mehr als die doppelte Ausgangsleistung moglich.
Dasselbe Verhalten zeigt sich bei der Betrachtung der Konversionseffizienz, dargestellt in Ab-
bildung 6.2 ¢) und d). Fiir Wellenleiter mit einer effektiven Uberlappfliche von A, = 1285 um?
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Abbildung 6.2: Abhingigkeit der erzielbaren Ausgangsleistung in KTP von der Kristallldnge bei einer eingestrahl-
ten Leistung von 1 W und a) A, = 1285 um? beziehungsweise b) A, = 465 um?. Bei einer konstanten Kristalllinge
von 1cm und Eingangsleistungen bis 10 W sind fiir A, = 1285 um? in ¢) und A, =465 um? in d) die Ausgangs-
leistungen dargestellt. In e) und f) sind die zugehorigen Konversionseffizienzen 1 angegeben.
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6 Nichtlineare Frequenzkonversion

(Abbildung 6.2 d)) sind die erzielbaren Konversionseffizienzen im Volumenkristall hoher, bei
A, =465 um? (Abbildung 6.2 f)) niedriger. Bei einer eingestrahlten Leistung von 10 W liegen
die Konversionseffizienzen je nach Dampfung im Bereich von 2,5 % — 4,5 %. Hohere Konver-
sionseffizienzen sind aufgrund des geringen nichtlinearen Koeffizienten und der eingestrahlten
Leistung nicht moglich. Die Konversionseffizienz liegt deutlich unter 10 %, so dass in den Ex-
perimenten der Effekt von Depletion vernachldssigt werden kann. Eine weitere Steigerung der
Konversionseffizienz ist nur durch einen lingeren Kristall moglich. Bis zu einer eingestrahlten
Leistung von 10 W steigt die Konversionseffizienz linear an, eine Séttigung ist nicht erkennbar.

6.3.2 Simulationsergebnisse fiir PPKTP

Fiir den Kristall PPKTP wurden die gleichen Simulationen wie fiir KTP durchgefiihrt. Es
wurden dafiir die zugehorigen Parameter aus Tabelle 6.1 verwendet. Es sei darauf hinge-
wiesen, dass eine andere Fundamentalwellenlinge zu Grunde liegt. Die davon abhédngigen
GroBen (Brechungsindex, nichtlinearer Koeffizient) wurden dementsprechend angepasst. Der
nichtlineare Koeffizient d.g ist fast um einen Faktor 5 grofer als im ungepolten KTP, so
dass hohere Ausgangsleistungen und Konversionseffizienzen erwartet werden. Die simulierten
effektiven Uberlappflichen sind A, = 465 pmz (gemessen) und A, = 100 pm2 (angenommen).
In Abbildung 6.3 a) dargestellt sind die Ergebnisse fiir eine effektive Uberlappfliche von
Ao, =465um?. Der nahezu lineare Zusammenhang fiir den Volumenkristall zwischen Aus-
gangsleistung und Kristalllinge ergibt sich, wie durch die schwarze Linie gezeigt. Durch
die Diampfung in den Wellenleitern ergibt sich auch hier ein Optimum in der Kristalllinge,
bevor die Ausgangsleistung wieder abnimmt. Im Unterschied zum KTP kann im PPKTP mehr
Ausgangsleistung in Wellenleitern mit D < 2dB/cm und L > 1cm generiert werden als im
Volumenkristall. Nur in einem Wellenleiter mit einer Ddmpfung von 2 dB/cm kann die Aus-
gangsleistung des Volumenkristalls nicht erzielt werden. Ein weiterer Unterschied zu KTP zeigt
sich in der Hohe der Ausgangsleistung. Diese kann fiir einen Kristall mit L = 5 cm Werte von
550 mW - 900 mW (0,8 dB/cm — 0,1 dB/cm) annehmen. Dies ist auf den hohen nichtlinearen
Koeffizienten zuriickzufiihren. Im Volumenkristall werden nur etwa 400 mW generiert.
Deutlicher wird der Unterschied zwischen Wellenleiter und Volumenkristall, wenn die effektive
Uberlappfliche auf A, = 100 um? verringert wird. Es konnen fiir Wellenleiter mit einer maxi-
malen Dampfung von 0,8 dB/cm iiber 900 mW frequenzverdoppelte Strahlung erzeugt werden.
Durch die kleinere effektive Uberlappfliche wird die Dampfung kompensiert und Sittigungsef-
fekte durch Depletion treten auf. Eine weitere Erhohung der Kristalllinge bringt keine Vorteile
mehr. Nur fiir einen Wellenleiter mit 2 dB/cm ist noch ein Maximum der Ausgangsleistung bei
einer Kristalllange von 2,5 cm erkennbar.

Wird die Ausgangsleistung gegeniiber der Eingangsleistung aufgetragen, ergibt sich das in
Abbildung 6.3 ¢) und d) gezeigte Bild. Fiir ein A, =465um? (Abbildung 6.3 c)) ist nur
fiir Eingangsleistungen von bis zu 2 W der quadratische Zusammenhang zwischen Ein- und
Ausgangsleistung ersichtlich. Ab 2 W ist der Effekt der Depletion erkennbar. Zum Vergleich
ist durch die blau gestrichelte Linie der Fall fiir einen Wellenleiter mit D = 0,5 dB/cm ohne
Depletion dargestellt. Fiir einen Wellenleiter mit D = 0,1 dB/cm konnen iiber 5,5W aus
10 W generiert werden. Im Volumenkristall, wie fiir einen Wellenleiter mit D = 2 dB/cm sind
Ausgangsleistungen bis zu 5 W moglich. In Abbildung 6.3 d) sind fiir die selben Parameter,
jedoch mit A, = 100 um? die jeweiligen Zusammenhinge abgebildet. Mit der blau gestrichelten
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Abbildung 6.3: Abhingigkeit der erzielbaren Ausgangsleistung in PPKTP von der Kristallldnge bei einer einge-
strahlten Leistung von 1 W und a) A, =465 um? beziehungsweise b) A, = 100 um>. Fiir eine Kristalllinge von
1 cm und Eingangsleistungen bis 10 W sind fiir A, =465 um? in ¢) und A, = 100 um? in d) die Ausgangsleistun-
gen dargestellt. In e) und f) sind die zugehorigen Konversionseffizienzen n angegeben. Die gestrichelten Linien
in c¢) und d) stellen den Zusammenhang ohne depletion fiir einen Wellenleiter mit D = 0,5 dB/cm (blau) und den
Volumenkristall (schwarz) dar.
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6 Nichtlineare Frequenzkonversion

Linie ist wieder der Fall ohne Depletion fiir einen Wellenleiter mit D = 0,5 dB/cm illustriert.
Der Einfluss der Depletion ist schon bei einer Eingangsleistung von 500 mW erkennbar. Alle
Wellenleiter zeigen fiir groere Eingangsleistungen einen nahezu linearen Zusammenhang mit
stetig steigender Ausgangsleistung. Durch die schwarz gestrichelte Linie ist fiir den Volumen-
kristall der Fall ohne Depletion dargestellt. Eine Abweichung zwischen den Fillen mit und
ohne Depletion ist erst bei ca. 2 W zu erkennen.

Betrachtet man die daraus resultierenden Konversionseffizienzen, wie in Abbildung 6.3 ) und f)
gezeigt, erkennt man dass bei eingestrahlten Leistungen von 10 W Konversionseffizienzen von
bis zu 70 % (Wellenleiter, D = 0,1 dB/cm, A, =465 pmz) erzielt werden konnen. Mit dem
Volumenkristall, wie auch dem Wellenleiter mit D = 2 dB/cm, sind Effizienzen von maximal
50 % realisierbar. Wird eine effektive Uberlappfliche von A, = 100 um? zu Grunde gelegt, kann
die Konversionseffizienz nahezu 100 % (10 W eingestrahlte Leistung) betragen. Dies bedeutet,
dass fast die komplette eingestrahlte Leistung konvertiert wird. Die Konversionseffizienz
zeigt fiir Leistungen iiber 6 W fast vollstdndige Sittigung, so dass eine weitere Erhohung der
Eingangsleistung nur zur Erhohung der Ausgangsleistung, jedoch nicht zur weiteren Erhhung
der Effizienz fiihrt.

6.3.3 Zusammenfassung der Simulation der Frequenzverdopplung

Die Simulationen geben Aufschluss dariiber, unter welchen Bedingungen Wellenleiter vorteil-
haft gegeniiber einem Volumenkristall zur Frequenzverdopplung sind. Es konnen zwei einfache
Ableitungen getroffen werden.

* Die im Wellenleiter vorhandene Dampfung muss moglichst gering sein. Zur Effizienz-
steigerung kann dann ein ldngerer Kristall verwendet werden.

* Die gefithrten Moden der fundamentalen und erzeugten Strahlung miissen moglichst klein
sein und ideal iiberlappen. Dies fiihrt zu einer kleinen effektiven Uberlappfliche. Diese
Bedingungen sind fiir die weitere Steigerung der Konversionseffizienz zielfiihrend.

In den Simulationen wurde jedoch vernachlissigt, dass im Volumenkristall ebenfalls Verluste
auftreten. Dariiber hinaus wurden photorefraktive Effekte bei hohen fundamentalen Leistun-
gen, Inhomogenititen im periodisch gepolten Bereich und Phasenfehlanpassung zwischen
fundamentaler und zweiter harmonischer Welle nicht beriicksichtigt.

6.4 Frequenzverdopplung mit KTP in den griinen
Spektralbereich

Fiir die Experimente zur Erzeugung frequenzverdoppelter Strahlung mit Typ II-Phasenanpassung
in den griinen Spektralbereich wurden Wellenleiter in KTP verwendet. Die Eigenschaften der
Wellenleiter wurden im Kapitel 4.10 vorgestellt. Der Aufbau zur Frequenzverdopplung ist
in Abbildung 6.4 schematisch dargestellt. Als Quelle der fundamentalen Strahlung stand ein
Scheibenlaser mit einer Zentralwellenldnge von Ay =1080nm und einer maximalen Aus-
gangsleistung von Ppn.x =4 W zur Verfiigung. Mit Hilfe eines doppelbrechenden Filters im
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Abbildung 6.4: Schematische Darstellung des Aufbaus der Frequenzverdopplung in KTP und PPKTP.

Resonator des Scheibenlasers konnte die Wellenldnge kontinuierlich durchgestimmt werden.
Mit einem A/2-Plittchen wurde die Polarisation der Strahlung unter einem Winkel von 45°
zwischen der y'- und 7/-Achse des Kristalls eingestellt. Es zeigten sich jedoch experimen-
telle Einschrankungen durch den Scheibenlaser. Die verfiigbare Ausgangsleistung und die
Wellenldngenbandbreite der Emission hing von der eingestellten Wellenlinge ab. Auch die
Strahlqualitit des Lasers schwankte je nach Wellenlinge und Leistung. Die dargestellten
Ergebnisse werden daher nur auf die eingestrahlte Leistung bezogen. Diese wurde vor der
Einkoppelfacette des Kristalls gemessen und um die Fresnel-Reflexionen korrigiert. Die Ein-
koppeleffizienz wurde nicht beriicksichtigt. Die Berechnung der Konversionseffizienz fand
ebenfalls auf Grundlage der eingestrahlten Leistung statt. Die Ergebnisse sind daher als untere
Grenze der moglichen Ausgangsleistung und Effizienz zu sehen. Fiir die Charakterisierung
der Frequenzverdopplung in den Wellenleitern stellte die Strahlqualitdt und Stabilitit des
Scheibenlasers den limitierenden Faktor der Messgenauigkeit dar. Im Experiment wurden
unterschiedliche Linsen fiir eine optimale Einkopplung der Strahlung in den Wellenleiter
verwendet. Die Verwendung einer achromatischen Linse (f = 60 mm) fiihrte zur effizientesten
Einkopplung der Strahlung. Die durch den Wellenleiter transmittierte Strahlung wurde mittels
Mikroskopobjektiv auf ein Leisungsmessgeridt oder CCD-Kamera abgebildet, nachdem die
restliche fundamentale Strahlung von der generierten getrennt wurde.

Die Abbildung 6.5 a) zeigt die gemessene Ausgangsleistung fiir drei Wellenleiter, die mit
einer Pulsenergie von Ep =2,5uJ und Abstinden von d =20um, 22 um und 25 pm in den
Kfristall KTP II mit einer Ldnge von L = 6,5 mm geschrieben wurden. Die maximale Eingangs-
leistung betrug in diesem Experiment nur 780 mW bei einer Fundamentalwellenlidnge von
At = 1080,7 nm. Durch die niedrige eingestrahlte Leistung wird in jedem Fall gewihrleistet,
dass eventuell auftretende thermische Effekte vernachldssigbar sind. Im Wellenleiter, der mit
einem Spurabstand von d =20 pum geschrieben wurde, konnte die grofte Ausgangsleistung
erzielt werden. Bei P; =780 mW eingestrahlter Leistung wurden Py, =0,95mW frequenz-
verdoppelte Strahlung generiert. Dies entspricht einer Konversionseffizienz von n =0,12 %
und aus der quadratischen Kurvenanpassung folgt Tnorm = 0,38 %W~ 'cm 2. Wellenleiter mit
d =22 pm und d =25 um Spurabstand wiesen geringere Ausgangsleistungen und Konversi-
onseffizienzen auf. Beim Wellenleiter mit einem Spurabstand von d =22 um lag die normierte
Konversionseffizienz bei Nporm = 0,28 %W~ lcm~2, beim Wellenleiter mit einem Abstand von
d =25 um bei Nporm = 0,19 %W~ !cm~2. Abweichungen vom quadratischen Zusammenhanag
sind nicht zu erkennen.

Wird die eingestrahlte Leistung auf maximal 3 W erhoht, ergeben sich die in Abbildung 6.5 b)
gezeigten Kurven. Im Vergleich zu zwei Wellenleitern (d =22um und d =25um), ist
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Abbildung 6.5: Ausgangsleistung in den KTP Wellenleitern fiir eingestrahlte Leistungen von bis zu a) 780 mW
und Spurabstinden von d =20um, d =22 pm und d =25 um, sowie b) bis zu 3 W eingestrahlter Leistung in
Wellenleiter mit d =22 ym, d = 25 um und im Volumenkristall.

auch die Kurve fiir den Volumenkristall gezeigt. Es wird weniger Leistung im Volumen-
kristall erzeugt, als in den Wellenleitern. Die Strahlung wurde dazu mit der selben Linse
der Brennweite f =60mm fokussiert. Die Konversionseffizienz liegt in diesem Fall bei
Nb,norm = 0,129 %W~ lecm~!. Auch erkennbar ist, dass die Messpunkte fiir hohe Leistungen
(Pr>1750 mW) vom erwarteten quadratischen Zusammenhang fiir geringe eingestrahlte Leis-
tungen (gezeigt durch die gestrichelten Linien) abweichen. Es wird mit steigender Leistung
mehr Ausgangsleistung generiert als erwartet. Dies kann darauf zuriickgefiihrt werden, dass
die Wellenleiter bei maximaler Eingangsleistung justiert wurden. Die fundamentale Wellen-
lange und die Kristalltemperatur (7' =24,6° C) wurden an diesen Punkten optimiert. Durch
die Verringerung der eingestrahlten Leistung konnen sich diese Werte geringfiigig verdndern.
Eine Optimierung der Wellenldnge oder der Temperatur wurde jedoch nicht durchgefiihrt, so
dass eventuell vorhandene Einfliisse der Temperatur bei hohen Leistungen nicht kompensiert
wurden. Der Wellenleiter mit dem Spurabstand von 20 um, der im vorangegangenen Experi-
ment die hochste Ausgangsleistung und Effizienz ermoglichte, konnte bei hoher eingestrahlter
Leistung nicht mehr so effizient betrieben werden. Vermutlich #nderte sich die effektive Uber-
lappfliche der fundamentalen und generierten Mode, aufgrund des veridnderten Modenprofils
des Scheibenlasers.

Eine Charakterisierung hinsichtlich der Bandbreite der Phasenanpassung und der Langzeitsta-
bilitdt wurde mit dem Wellenleiter (d = 20 um; Ep = 2,5 puJ) durchgefiihrt, mit dem die hochste
Konversionseffizienz fiir den Fall geringer eingestrahlter Leistung erreicht werden konnte. In
Abbildung 6.6 a) ist die Konversionseffizienz und die resultierende Kurvenanpassung gegen-
iiber der Fundamentalwellenlidnge dargestellt. Das Maximum liegt bei Af = 1080,7 nm und der
Kurvenverlauf entspricht dem erwarteten sinc?-Verlauf. Die Bandbreite ist Ahg, = 1,13 nm.
Nach Gleichung 6.17 wird eine Bandbreite von AAgy, = 0,9 nm erwartet. Dies entspricht einer
Abweichung von 20 %. Diese kann dadurch erklidrt werden, dass der verwendete Scheibenlaser
bei der Anderung der Wellenlinge Schwankungen in der eigenen Wellenlingenbandbreite und
der Ausgangsleistung aufwies und nicht ideal kontinuierlich durchstimmbar war. Auch die
Strahlqualitit des Lasers variierte in Abhédngigkeit der Wellenlinge wéhrend der Messungen,
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was einen Einfluss auf die Koppeleffizienz in den Wellenleiter zur Folge hat.
Ist die eingestrahlte Leistung konstant bei 780 mW und wird die Kristalltemperatur zwischen
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Abbildung 6.6: Gemessene Konversionseffizienz in a) Abhédngigkeit der Fundamentalwellenlidnge und b) der Kris-
talltemperatur von 7' = 10 — 70°C fiir einen Wellenleiter mit Ep =2,5uJ und d =20 um in KTP.

T =10°C und T =70°C variiert, ergibt sich der in Abbildung 6.6 b) gezeigte Zusammen-
hang. Aufgetragen ist die Konversionseffizienz gegeniiber der Kristalltemperatur. Durch die
sinc?-Kurvenanpassung kann die Temperaturakzeptanzbandbreite der Phasenanpassung be-
stimmt werden. Das Maximum der Effizienz liegt bei 26°C und die Bandbreite resultiert
in AT =50,1°C. Dieser Wert liegt um einen Faktor 1,7 hoher als der mit Gleichung 6.18
berechnete und in [Ou92, Laul2] veroffentlichte Wert. Ein genauer Grund fiir die verbreitete
Temperaturakzeptanzbandbreite konnte nicht gefunden werden. Eine Vermutung zur Erkldrung
dieses Phianomens liegt im experimentellen Aufbau begriindet. Die angegebenen Temperaturen
sind die am Temperaturcontroller des PPKTP-Heizelementes eingestellten Werte. Die exakte
Temperatur und der Temperaturgradient innerhalb des Kristalls sind nicht bekannt. Der Aufbau
konnte dariiber hinaus auch nicht fiir einen groBeren Temperaturbereich verwendet werden.

In Abbildung 6.7 ist die Langzeitstabilitit der Frequenzverdopplung bei maximaler eingestrahl-
ter Leistung dargestellt. Einerseits ist zu erkennen, dass iiber einen Zeitraum von 60 min kein
Abfall der frequenzverdoppelten Strahlung vorliegt und somit thermisch induzierte Leistungs-
abfille [Tym91] auch iiber lingere Zeitrdume nicht zu erwarten sind. Anderseits zeigt sich
auch, dass aufgrund der Leistungsfluktuation der Fundamentalstrahlung auch die frequenzver-
doppelte Strahlung ein starkes Rauschen aufweist. Durch eine Optimierung der Stabilitiit des
Scheibenlasers wird das Rauschen jedoch zu reduzieren sein. Die gefiihrten Moden der fun-
damentalen und der frequenzverdoppelten Strahlung sind in Abbildung 6.8 a) und b) gezeigt.
Die fundamentale Mode erfihrt keine optimale Eingrenzung, so dass Strahlung auB3erhalb des
Wellenleiters gefiihrt wird. Es ist auch zu erkennen, dass ein Teil des Lichts zwischen den
Spuren vorhanden ist. Die ModengroBe ist dadurch mit 2w, = 37,4 um und 2wy, = 31,9 um
grofler als typische ModengroBen in fs-lasergeschriebenen KTP Wellenleitern dhnlicher Her-
stellungsparameter. Der Wellenleiter fiihrte bei der Charakterisierung mittels HeNe-Laser eine
nahezu kreisrunde Mode mit Abmessungen von 2wy = 16 um und 2wy = 15 um. Die Mode der
frequenzverdoppelten Strahlung (Abbildung 6.8 b)) ist wiederum kreisrund und wird durch
die Spuren eingegrenzt. Es ldsst sich schlieBen, dass das vorhandene Brechungsindexprofil
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Abbildung 6.7: Stabilitit der Ausgangsleistung bei einer maximalen eingestrahlten Fundamentalleistung von
780 mW des KTP Wellenleiters.

eine nicht ausreichend starke induzierte Doppelbrechung aufweist, um die fundamentale
Mode einzugrenzen. Die Berechnung der effektiven Uberlappfliche der beiden Moden fiihrt
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Abbildung 6.8: Nahfeldprofile der a) fundamentalen und b) der frequenzverdoppelten Mode des Wellenleiters mit
einem Spurabstand von d = 20 um im 6,5 mm langen KTP II Kristall.

zu A, = 3440 um?. Dieser Wert ist jedoch im Vergleich zu effektiven Uberlappflichen in
anderen fs-lasergeschriebenen Wellenleitern sehr grof. Ein anderes Bild der Wellenleitung
(siche Abbildung 6.9) ergibt sich beispielsweise fiir den Wellenleiter mit d = 25 um. Dort ist
die Eingrenzung der fundamentalen Mode ebenfalls schwach, der Anteil der Strahlung in den
Flanken neben dem Wellenleiter, ist jedoch geringer. Die erzeugte frequenzverdoppelte Mode
ist grofer als die Mode im Wellenleiter mit d = 20 um. Die effektive Uberlappfliche beliuft
sich in diesem Fall auf A, = 1285 um? und diente als Grundlage der Simulationen. Die hier
gezeigten Ergebnisse der Ausgangsleistung und Konversionseffizienz weisen im Vergleich zu
vorher in Kooperation mit der Arbeitsgruppe Laser Physics der KTH Stockholm entstandenen
Ergebnisse [Laul2] niedrigere Ausgangsleistungen und Konversionseffizienzen auf. Die Wel-
lenleiter wurden mit vergleichbaren Parametern hergestellt. Der Unterschied ldsst sich auf zwei
Sachverhalte zuriickfiihren. Einerseits sind die vorher erwéhnten Probleme des verwendeten
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Abbildung 6.9: Nahfeldprofile der a) fundamentalen und b) der frequenzverdoppelten Mode des Wellenleiters mit
einem Spurabstand von d = 25 um im 6,5 mm langen KTP Kristall.

Scheibenlasers limitierend fiir die erzielbaren Ergebnisse. Andererseits ist die sehr hohe nor-
mierte Konversionseffizienz von Mporm = 9,1 %W~ lecm~2 im Vergleich zu dem hier erreichten
Wert von Mporm = 0,38 %W ~'em~2 dadurch zu erkliren, dass in [Laul2] die Ausgangsleistung
von 1,31 mW auf die durch den Wellenleiter transmittierte Leistung von 126 mW bezogen wur-
de. Die eingestrahlte Leistung betrug dort 1 W, was zu einem Nporm = 0,145 %W~ !cm~>fiihren
wiirde. Die Transmission der fundamentalen Strahlung in diesem Fall betrug 60 %.

Nach den Simulationsergebnissen wirkt sich die Verwendung eines ldngeren Kristalls positiv
auf die mogliche Ausgangsleistung aus (siehe Abbildung 6.2 a)). Um dies zu untersuchen,
stand ein Kristall mit L =1,4cm zur Verfiigung. In diesem Kristall wurden Wellenleiter
mit den selben Parametern geschrieben. Dariiber hinaus wurden Wellenleiter mit hoheren
Pulsenergien und geringeren Spurabstdnden fiir eine stirkere Eingrenzung der fundamentalen
Mode hergestellt. Zusitzlich wurde der Scheibenlaser fiir diese Experimente optimiert. Die
maximale Ausgangsleistung betrug dann nur noch 1,4 W. Abbildung 6.10 zeigt die Kurven
der Ausgangsleistung und Konversionseffizienz in Abhingigkeit der eingestrahlten Leistung
bei einer Wellenldnge von 1080,7nm. Der Wellenleiter in dem die hochste Ausgangsleis-
tung von Py, =2mW bei einer eingestrahlten Leistung von Pr = 1060 mW generiert werden
konnte, wurde mit einer Pulsenergie von Ep = 3,2 uJ und einem Spurabstand von d = 18 um
hergestellt. Durch die quadratische Kurvenanpassung konnte eine Konversionseffizienz von
N = 0,18 % bestimmt werden, was einer Steigerung um 34 % im Vergleich zu dem effizientes-
ten Wellenleiter im 6,5 mm langen Kristall entspricht. Die normierte Konversionseffizienz von
Nnorm = 0,083 %W ~lem™2 ist jedoch geringer. Die niedrige normierte Konversionseffizienz
lasst sich durch die schlechte Einkoppeleffizienz (siehe Abbildung 6.11) der fundamentalen
Strahlung und die geringe Eingrenzung erklidren. Deutlich zu erkennen ist, dass trotz einer Erho-
hung der Schreibenergie und einer Verringerung des Spurabstandes, nahezu keine Eingrenzung
der fundamentalen Mode moglich war. Es wird dariiber hinaus Strahlung in Wellenleiter neben
den Spuren gekoppelt. Die frequenzverdoppelte Strahlung wird dort jedoch nicht geleitet. Die
erzeugte Mode (Abbildung 6.11 b)) wiederum ist nahezu kreisrund und wird zwischen den
Spuren gefiihrt. Ein genauer Grund fiir die schlechte Eingrenzung der fundamentalen Mode
konnte im Rahmen dieser Arbeit nicht herausgefunden werden.
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Abbildung 6.10: Gemessene Ausgangsleistung in Abhédngigkeit der eingestrahlten Eingangsleistung (schwarze
Quadrate) fiir einen Wellenleiter im 1,4 cm langen KTP Kristall, sowie die nichtlineare Kurvenanpassung nach
Gleichung 6.11. Die resultierende Konversionseffizienz wird durch graue Punkte dargestellt.
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Abbildung 6.11: Nahfeldprofile der a) fundamentalen und b) der frequenzverdoppelten Mode. Die fundamenta-
le Mode wird nur sehr gering durch den Wellenleiter begrenzt. Die generierte Mode weist hingegen eine gute
Eingrenzung auf.

6.4.1 Zusammenfassung Frequenzverdopplung in KTP

In den Wellenleitern im Material KTP konnte Frequenzverdopplung in den griinen Spektralbe-
reich bei einer Wellenlidnge von Ay & 540 nm realisiert werden. Die hochste normierte Konver-
sionseffizienz von Nyorm = 0,38 %W ~!cm~2 konnte in einem Wellenleiter erzielt werden, der
mit einem Spurabstand von d =20 um und einer Pulsenergie von Ep = 2,5 uJ hergestellt wurde.
Bis zu eingestrahlten Leistungen von 780 mW war der erwartete quadratische Zusammenhang
zwischen fundamentaler und zweiter harmonischer Leistung gegeben. Bei einer weiteren Erho-
hung der eingestrahlten Leistung traten temperaturbedingte Effekte auf, die die Konversionsef-
fizienz verminderten. Eine so hohe normierte Konversionseffizienz wie in [Laul2] konnte nicht
erreicht werden. Der verwendete Scheibenlaser in Kombination mit geringer Eingrenzung der
fundamentalen Mode limitierten die Effizienzsteigerung.

Fiir die Charakterisierung der Frequenzverdopplung in den KTP Wellenleitern ist es notwendig
die Quelle der fundamentalen Strahlung zu optimieren. Der verwendete Scheibenlaser war wih-
rend der Experimente hinsichtlich der Wellenldnge, der Wellenldngenbandbreite, Strahlqualitit
und Ausgangsleistung nicht ausreichend stabil. Ein OPSL-gepumpter Volumenkristalllaser auf
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6.5 Frequenzverdopplung mit PPKTP in den blauen Spektralbereich

Basis von Yb:LuyO3 [Heul4] konnte fiir die Charakterisierung in Zukunft verwendet werden.
Dartiber hinaus sollte eine Verbesserung der Wellenleitereigenschften angestrebt werden. Durch
eine weitere Optimierung der Herstellungsparameter konnen Wellenleiter mit geringer Dimp-
fung und guter Eingrenzung der Moden insbesondere im NIR erreicht werden. Wellenleiter mit
D = 0,6 dB/cm konnten in KTP demonstriert werden [Call3]. Eine Verringerung der effektiven
Uberlappfliche ist ebenfalls aussichtsreich [Miil14].

6.5 Frequenzverdopplung mit PPKTP in den blauen
Spektralbereich

Wellenleiter in periodisch gepoltem KTP wurden zur Quasi-phasenangepassten Frequenz-
verdopplung einer Fundamentalwellenlinge von A¢ ~ 943 nm in den blauen Spektralbereich
verwendet. Im Kapitel 4.11 wurden die Eigenschaften des hier verwendeten Wellenleiters in
PPKTP vorgestellt. Der Spurabstand betrug 18 um und die verwendete Pulsenergie des fs-
Lasers war 3,2 uJ. In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse dieses Wellenleiters prisentiert
und diskutiert. Wellenleiter, die mit abweichenden Parametern hergestellt wurden, wiesen
schlechtere Charakteristika der Frequenzverdopplung auf. Der Versuchsaufbau war analog zu
dem in Abbildung 6.4 gezeigten Aufbau. Als Quelle der fundamentalen Strahlung wurde dies-
mal ein linear polarisierter, durchstimmbarer Dauerstrich Titan:Saphir-Laser verwendet. Dieser
hat eine maximale Ausgangsleistung von P m,x =2 W im Wellenldngenbereich von Interesse
mit einer Wellenlingenbandbreite von Ay = 0,1 nm. Die Strahlqualitét ist M 2 — 1,2 und somit
gut fiir die Einkopplung der Strahlung in den Wellenleiter geeignet. Jedoch zeigte sich wihrend
der Experimente, dass transversale Modenspriinge bei der Einstellung der Wellenlidnge des
Titan:Saphir-Lasers auftraten. Bei der Charakterisierung der Wellenleiter wurde der Laser
regelmiBig dahingehend neu justiert. Diese Justage bewirkte, dass sich die Ausgangsleistung
dndert, was einen Einfluss auf die Messwerte der Frequenzverdopplung hat. Die Strahlung mit
einer Polarisation parallel zur z-Achse des Kristalls, wurde mit Hilfe einer achromatischen
Linse (f =60 mm) in den Wellenleiter eingekoppelt.

Wird die erzielte Ausgangsleistung gegeniiber der eingestrahlten Leistung aufgetragen, ergibt
sich der in Abbildung 6.12 dargestellte Zusammenhang. Die zu den Messdaten zugehori-
ge quadratische Kurvenanpassung wird durch die schwarze Linie reprisentiert Die grauen
Punkte sind die entsprechenden Konversionseffizienzen. Im Wellenleiter konnten maximal
Psh, =76 mW frequenzverdoppelte Strahlung bei Pr = 1620 mW eingestrahlter fundamentaler
Leistung generiert werden. Dies entspricht einer Konversionseffizienz von n =4,7 %, bezie-
hungsweise einer normierten Konversionseffizienz Nporm = 4,6 %W ~'cm™2 bezogen auf die
Linge des periodisch gepolten Bereichs von 8 mm. Die exakte Phasenanpassungswellenlinge
bei Raumtemperatur betrug A = 943,2 nm. Die frequenzverdoppelte Strahlung wies somit eine
Wellenldnge von Ay, =471,6 nm auf.

Die Messdaten weichen im Bereich eingestrahlter Leistungen von Pr< 1,1 W von der quadrati-
schen Kurvenanpassung ab. Die Optimierung der Frequenzverdopplung wurde bei maximaler
Leistung durchgefiihrt und die Leistung anschlieBend sukzessiv reduziert. Abweichungen
konnen durch eine Anderung der optimalen Phasenanpassungsbedingung durch Temperatu-
reinfliisse entstanden sein. Dariiber hinaus wurde der Wellenleiter wihrend des Experiments
regelmifig neu justiert, was ebenfalls eine Erkldarung fiir die Abweichung sein kann. Durch
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Abbildung 6.12: Gemessene Ausgangsleistung in Abhingigkeit der eingestrahlten Eingangsleistung (schwarze
Quadrate), sowie die nichtlineare Kurvenanpassung nach Gleichung 6.11. Die resultierende Konversionseffizienz
wird durch graue Punkte dargestellt.

die wegen der Eigenschaften des Ti:Saphir-Lasers notwendige Justage des Wellenleiters wurde
die Einkoppeleffizienz, aber vor allem die Feldverteilungen der gefiihrten Moden veréndert.
Dies fiihrt zu einer Anderung der effektiven Uberlappfliche zwischen fundamentaler und
frequenzverdoppelter Mode und somit zu Leistungsschwankungen. Die Konversionseffizienz
steigt nichtlinear bis zu einer eingestrahlten Leistung von 1250 mW und zeigt anschlieend
einen Sattigungseffekt.

In einer weiteren Messung wurde die Bandbreite der Phasenanpassung in Abhingigkeit der
Kristalltemperatur untersucht. Fiir zwei eingestrahlte Leistungen von P =1,0Wund P =1,6 W
wurde die Ausgangsleistung bei Kristalltemperaturen von 7 = 18°C bis 32°C gemessen.
Im Fall von 1,0 W eingestrahlter Leistung und Af =943,2 nm ist der erwartete sinc2-Verlauf
inklusive Kurvenanpassung in Abbildung 6.13 gezeigt. Die Bandbreite der Phasenanpassung
konnte zu AT = 3,3°C bestimmt werden. Der Wert weicht nur 5 % vom theoretisch berechneten
Wert nach Gleichung 6.18 von AT =3,13°C ab. Dies bedeutet, dass die Periodenlidnge der
periodischen Polung homogen und kein Einfluss durch die fs-Laserstrukturierung zu erkennen
ist. Das Maximum der Ausgangsleistung lag bei 7 = 22°C. Wird die eingestrahlte Leistung auf
P = 1,6 W erhoht, verschiebt sich das Maximum auf 7 = 23,9°C. Eigentlich ist mit steigender
eingestrahlter Leistung eine geringere Phasenanpassungstemperatur zu erwarten. Durch die
Justage des Titan:Saphir-Lasers wihrend des Experiments liegt hier jedoch eine Abweichung
von diesem Zusammenhang vor. Zusétzlich wichst das zweite Maximum bei 7 = 29°C tiber-
proportional stark an. Der zu hohe Wert kann auf thermische Effekte, sogenanntes thermal
dephasing, zuriickgefiihrt werden [Lia04, Yu06].

Die Phasenanpassungswellenldnge in Abhingigkeit von der Temperatur von 7 = 10°C bis
80°C ist in Abbildung 6.14 a) dargestellt. Sowohl im Volumenkristall als auch im Wellenleiter
lag ein linearer Zusammenhang mit einer Steigung von 0,04 nm/°C vor. Die Wellenldnge der
Phasenanpassung ist im Wellenleiter ca. 1,25nm in den langwelligen Bereich verschoben.
Dies liegt an der fs-laserinduzierten Brechungsindexerhhung im wellenleitenden Bereich. Die
Linearitit bestétigt noch einmal, dass die periodische Polung homogen iiber den Kristall ist.
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Abbildung 6.13: Abhingigkeit der Phasenanpassungstemperatur zwischen 7' = 18°C und T = 32°C eingestrahlter
Leistungen von 1,0 W und 1,6 W.

Insbesondere jedoch zeigt sie, dass der Herstellungsprozess der Wellenleiter keinen Einfluss
auf die Effizienz der Frequenzverdopplung hat.

Fiir die Untersuchung der Langzeitstabilitit des Verdopplungsprozesses wurde die Ausgangs-
leistung der fundamentalen Strahlung im infraroten (IR) und der frequenzverdoppelten Strah-
lung im blauen Spektralbereich gegeniiber der Zeit detektiert (Abbildung 6.14 b)). Innerhalb
von 90 Minuten gibt es einen Abfall der Leistung um 20 % der frequenzverdoppelten Strahlung,
was durch den Titan:Saphir-Laser bedingt ist. Eine Degradation des Wellenleiters oder photore-
fraktive Effekte sind nicht ersichtlich und dadurch auch iiber einen lingeren Zeitraum nicht zu
erwarten. Das Rauschen (rms) in der Ausgangsleistung belduft sich auf 2 %. In Abbildung 6.15
sind die Nahfeldverteilungen der a) fundamentalen und b) frequenzverdoppelten Strahlung
gezeigt. Die Moden sind elliptisch mit Abmessungen von 2wy = 12,8 um und 2wy =22,3 um
(IR) sowie 2wy = 9,4 um und 2wy = 11,9 um (blau). Die Moden werden zwischen den Spuren,
jedoch in y-Richtung verschoben, gefiihrt. Die Eingrenzung der frequenzverdoppelten Mode ist
starker als die der fundamentalen Mode, die Maxima weisen aber nahezu die selbe raumliche
Position auf. Dies fiihrt zu einem guten Uberlapp und die berechnete effektive Uberlappfliche
ist 465 um?. Durch die Justage des Wellenleiters konnte auch Wellenleitung im oberen Bereich
zwischen den Spuren erreicht werden. Die Effizienz der Frequenzverdopplung war in diesem
Fall dabei um etwa 10 % geringer.

6.5.1 Zusammenfassung Frequenzverdopplung in PPKTP

In den Wellenleitern, die in periodisch gepoltem KTP hergestellt wurden, konnte eine Funda-
mentalwellenldnge von A = 943,2 nm in den blauen Spektralbereich frequenzverdoppelt wer-
den. Es zeigte sich, dass die effektivste Konversion in einem Wellenleiter erzielt werden konn-
te, der mit einem Spurabstand von d = 18 um und einer Pulsenergie von Ep = 3,2 uJ herge-
stellt wurde. Die normierte Konversionseffizienz betrug 4,6 %W~ lcm~2 und es konnten maxi-
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Abbildung 6.14: Darstellung der a) Abhéngigkeit der Wellenldnge von der Kristalltemperaut und b) der Stabilitét
der Ausgangsleistung der Frequenzverdopplung iiber eine Zeit von 90 min bei maximal eingestrahlter Leistung.
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Abbildung 6.15: Nahfeldverteilung der a) gefiihrten Fundamentalmode und b) der generierten zweiten harmoni-
schen Mode.

mal 76 mW generiert werden. Dies ist eine der hochsten erzielten stabilen Ausgangsleistungen
der Frequenzverdopplung im Dauerstrichbetrieb und Einfachdurchgang in den blauen Spek-
tralbereich fiir fs-lasergeschriebene Wellenleiter [Miil14]. Die Phasenanpassungsbandbreite in
Abhingigkeit der Temperatur war A7 = 3,3°C. Die Phasenanpassungswellenlinge konnte in
Abhingigkeit der Temperatur mit 0,04 nm/°C linear durchgestimmt werden. Ein negativer Ein-
fluss auf die Effizienz der Frequenzkonversion durch die fs-Laserstrukturierung war nicht er-
kennbar. Die Wellenleitermoden waren elliptisch und hatten eine effektive Uberlappfliche von
Ao = 465 um?. Die fundamentale Mode wurde stirker eingegrenzt als es bei einem Wellenleiter
in KTP bei einer Wellenldnge von 1080 nm der Fall war. Effekte wie thermal dephasing wurde
bei einer eingestrahlten Leistung von Pr = 1,6 W beobachtet.
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6.6 Ausblick tiir KTP und PPKTP Wellenleiter

6.6 Zusammenfassung und Ausblick auf weitere
Anwendungsmoglichkeiten der KTP und PPKTP
Wellenleiter

In diesem Kapitel wurden theoretische Grundlagen zur Frequenzverdopplung in wellen-
leitenden Strukturen und anschlieBende Simulationen fiir die Kristalle KTP und PPKTP
prasentiert. Experimentell konnte effiziente Typ II-phasenangepasste Frequenzverdopplung in
KTP Wellenleitern und Quasi-phasenangepasste Frequenzverdopplung in PPKTP Wellenlei-
tern demonstriert werden. Limitierend fiir die erzielbaren Ergebnisse waren die verwendeten
Quellen der fundamentalen Strahlung. Es zeigte sich, dass aufgrund der Leistungs- und
Wellenldngeninstabilitdt der Quellen die Messfehler bei einigen Experimenten recht hoch
waren. Auch nach sorgfiltiger mehrmaliger Wiederholung der Messungen konnten nicht alle
Ergebnisse mit zufriedenstellender Genauigkeit umgesetzt werden. Ein Vergleich zwischen
den erzielten Messergebnissen und Simulationen ist nicht aussagekriftig. Die oben erwéhnten
Ungenauigkeiten in den Messungen fithren zu abweichenden Ergebnissen zu den Simulationen.
In den Simulationen wurden optimale Bedingungen angenommen, die in den Messungen
nicht beriicksichtigt werden konnten. Die Simulationen dienten daher hauptsichlich fiir die
Veranschaulichung der zu Grunde liegenden Gleichungen und fiir eine qualitative Abschidtzung
fiir zukiinftige Experimente.

Nichste Schritte sollten daher sein, Experimente mit stabileren Quellen der fundamentalen
Strahlung zu wiederholen und die hier gezeigten Ergebnisse zu verifizieren oder zu verbessern.
Dariiber hinaus konnen mit den PPKTP Wellenleitern weitere Experimente, beispielsweise
die effiziente Frequenzverdopplung von Nd:YAG Laserstrahlung mit Ay =946 nm durch-
gefithrt werden. Durch den Einsatz anderer Periodenldngen konnen weitere Wellenlingen
phasenangepasst werden. In Zukunft konnen auch die hier erzielten Ergebnisse der Fre-
quenzverdopplung als Abschitzung fiir die Moglichkeit zur Umsetzung weiterer nichtlineare
Prozesse [Bau87, Lau92, Ris93] dienen. Durch Summen- und Differenzfrequenzgenerierung
konnen Wellenldngen im fernen infraroten Spektralbereich generiert werden. Die Realisierung
von OPOs? oder OPAs® auf Basis von Wellenleitern kann zu neuartigen miniaturisierten
Strahlungsquellen fiihren.

20PO: Abkiirzung fiir Optical parametric oscillator
3OPA: Abkiirzung fiir Optical parametric amplifier
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7 Zusammenfassung und Ausblick

7.1 Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit konnten mittels fs-Laserstrukturierung Wellenleiter in den fluoridi-
schen Laserkristallen Pr:KY3;F;9 (Pr:KYF) und Pr:LiYF4 (Pr:YLF), sowie den nichtlinearen
Kristallen KTiOPO4 (KTP), der periodisch gepolten Variante PPKTP und stéchiometrischem
LiTaO3 (SLT) hergestellt werden. Fiir die Strukturierung wurde ein CPA fs-Lasersystem mit
einer Repetitionsrate von 1 kHz, einer Zentralwellenldnge von 775 nm und einer Pulsdauer von
150 fs verwendet.

Um den grundlegenden Prozess der fs-Laserstrukturierung zu untersuchen wurde ein
Z-Scan-Aufbau realisiert. Dieser bietet unter anderem die Mdoglichkeit der Bestimmung
nichtlinearer Absorptionskoeffizienten transparenter Materialien. Zusitzlich wurde mit diesem
Aufbau versucht, die Prozessordnung der Multiphotonenabsorption zu bestimmen. Simulatio-
nen auf Grundlage der vorliegenden Theorie sowie einleitende Experimente wurden mit dem
Material YAG ausgearbeitet.

Fir die Herstellung von wellenleitenden Strukturen wurden durch systematische Variation
der Herstellungsparameter (Pulsenergie, Fokussierung, Anordnung geschriebener Strukturen)
Wellenleiter unterschiedlicher Typen in den untersuchten Materialien realisiert.

Es folgte eine Charakterisierung hinsichtlich der Dampfung, der numerischen Apertur und der
gefiihrten Moden der Wellenleiter. Zusitzlich wurde die Wellenleitung in Abhéngigkeit der
Kfristallorientierung von Pr:YLF und KTP untersucht.

Es folgten Laserexperimente mit den Wellenleitern in Pr:YLF. Dabei gelang es erstmals Lase-
remission im orangefarbenen und tiefroten Spektralbereich zu demonstrieren.

Simulationen der Frequenzverdopplung in Wellenleitern sowie die dazugehorigen Experimente
wurden mit KTP und PPKTP durchgefiihrt. Effiziente Frequenzverdopplung in den blauen und
griinen Spektralbereich konnte ermdglicht werden.

Die Resultate der untersuchten Wellenleiter werden in den folgenden Abschnitten nochmals
zusammengefasst dargestellt. Abschliefend wird ein Ausblick auf weiterfithrende Experimente
sowie Anwendungsmoglichkeiten der hergestellten Wellenleiter gegeben.

Pr:KYF

In Pr:KYF wurden TypIl Wellenleiter geschrieben. Dazu wurden zur Fokussierung der
fs-Laserstrahlung zwei unterschiedliche Linsen mit Brennweiten von f =3,1mm und
f =451 mm verwendet. Zusitzlich wurde wihrend der Strukturierung eine Oszillation
der linearen Bewegung des Kristalls senkrecht zur Translationsrichtung der Probe und zum
fs-Laserstrahl iberlagert.

Es konnte Wellenleitung zwischen Doppelspuren erzielt werden. Wurde die langbrennweitige
Linse fiir die Strukturierung verwendet waren die gefithrten Moden nahezu kreisrund mit
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7 Zusammenfassung und Ausblick

gaullformigen Intensitétsprofil. Die geringste Dampfung eines so hergestellten Wellenleiters
betrug D =3,1dB/cm (d =18 um, Ep =0,8 uJ). Die zugehorigen Durchmesser dieser Mode
waren 2wy = 11,3 um und 2wy = 15,5 ym.

Die Diampfung konnte verringert werden, wenn die Fokussierung mit der Linse der Brenn-
weite f = 3,1 mm durchgefiihrt wurde. Jedoch waren die so hergestellten Wellenleiter fiir die
untersuchten Wellenldngen multimodig. Die geringste Dimpfung aller Pr:KYF Wellenleiter
von D = 1,3 dB/cm hatte ein Wellenleiter, der mit einem Spurabstand von d = 26 um und einer
Pulsenergie von Ep = 1,0 uJ hergestellt wurde.

Alle untersuchten Wellenleiter unterstiitzten die Fiihrung beider Polarisationsrichtungen des
eingekoppelten Lichtes. Es trat jedoch Depolarisation des Lichtes auf, welche auf Streuung
an den Spuren zuriickzufiihren ist. In den Wellenleitern, die ohne die iiberlagerte Oszillation
hergestellt wurden, konnte mit den verwendeten Herstellungsparametern keine Wellenleitung
ermoglicht werden.

Am Ende dieser Arbeit wurden in einen weiteren Pr:KYF Kristall (bereitgestellt durch die
Universitit Pisa) Wellenleiter mit vergleichbaren Herstellungsparametern geschrieben. Der
Kristall war 15,5 mm lang und hatte eine Dotierungskonzentration von 0,8 at%. Er war damit
langer und niedriger dotiert als der vorher untersuchte Kristall. Es konnte Lasertétigkeit bei
einer Wellenldnge von Ay, = 610 nm mit einer maximalen Ausgangsleistung von Poy = 3,3 mW
in einem Wellenleiter (mit den Herstellungsparametern d =20 um und Ep = 0,6 uJ) realisiert
werden. Dies stellt den ersten fs-lasergeschriebenen Wellenleiterlaser im Material Pr:KYF dar.

Pr:YLF

Wellenleiter wurden ebenfalls in das uniaxiale Lasermaterial Pr:YLF geschrieben. Dabei wurde
der Einfluss der Ausrichtung der Kristallachsen auf die Strukturierung und die Wellenleitung
untersucht.

In einem Kiristall, bei dem die c-Achse senkrecht zur Einfallsrichtung des fs-Laserstrahls und
der Translationsrichtung des Kristalls orientiert ist, konnten TypI und TypIII Wellenleiter
realisiert werden. Innerhalb einer Einzelspur konnte bei der Wahl von geringen Pulsenergien
(Ep =0,1 ) und Ep =0,2J) polarisationsabhiingig Licht gefiihrt werden, wobei die hohe
Déampfung von D = 10 dB/cm keine Anwendung als Wellenleiterlaser ermoglicht.

Auch Wellenleitung im Kern von acht rhombisch angeordneten Spuren mit einer Ddmpfung
von minimal D =2,3dB/cm war moglich. Nahezu die selben Eigenschaften der Wellenlei-
tung wurden nachgewiesen, wenn die kristalline c-Achse parallel zur Einfallsrichtung des
fs-Lasers gerichtet war. In einem derartig orientierten Kristall wurden zusétzlich zirkular
angeordnete Spuren geschrieben. Die Dampfung konnte bei der Wahl von 24 parallelen
Einzelspuren (Ep = 0,6 uJ), die auf einem Kreis mit einem Durchmesser von & =20pum an-
geordnet waren zu D =0,7 dB/cm bestimmt werden. Dies ist die geringste Didmpfung eines
fs-laserstrukturierierten Wellenleiters in Pr:YLF. Fiir alle hergestellten Wellenleiter war die
Wellenleitung polarisationsabhingig. Nur Licht, welches parallel zur kristallinen c-Achse
polarisiert war, konnte innerhalb des Kerns der Typ III Wellenleiter gefiihrt werden.

Es konnte Lasertitigkeit in Pr:YLF Wellenleitern realisiert werden. In einem Wellenlei-
terlaser mit rhombischer Spuranordnung konnte Laseremission bei einer Wellenlidnge von
AL = 604 nm mit einer maximaler Ausgangsleistung von Py,x =25 mW und eine Wellenlédn-
ge von Ap, =720nm mit Pp,x = 12mW demonstriert werden. Als Pumpquelle wurde eine
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7.1 Zusammenfassung

InGaN-Laserdiode verwendet. Dies stellte den ersten fs-lasergeschriebenen Wellenleiterlaser
in Pr:YLF dar. In einem Wellenleiter mit zirkularer Typ III Spuranordnung konnte ebenfalls
Lasertitigkeit im orangefarbenen Spektralbereich bei A =604 nm erzielt werden. Die ma-
ximale Ausgangsleistung betrug in diesem Fall Pp,x =28 mW unter der Verwendung eines
2m-OPSL als Pumpquelle. Die Effizienz der Laser waren hauptsidchlich durch die Dampfung
der Wellenleiter sowie durch die multimodige Wellenleitung limitiert.

KTP/PPKTP

In den nichtlinearen Kristallen KTP und der periodisch gepolten Variante PPKTP konnten
erfolgreich Typ II Wellenleiter geschrieben werden. Es wurde eine systematische Untersuchung

der Herstellungsparameter in einem Kristall durchgefiihrt, bei dem eine y'-Propagation vor-
lag. Es konnten Wellenleiter mit einer geringen Dimpfung von D = 0,8 dB/cm sowie einem
Modendurchmesser von 2wy = 11 um und 2wy = 16,5 um (d = 14 um, Ep = 2,5 uJ) hergestellt
werden. Jedoch wurde nur Licht gefiihrt, das parallel zur Einfallsrichtung des fs-Lasers po-
larisiert war. Damit konnten diese Wellenleiter nicht fiir die Frequenzverdopplung unter Typ
[I-Phasenanpassung verwendet werden.

Lag eine Orientierung des KTP mit x’-Propagation vor, konnten Moden zwischen den Spuren
polarisationsunabhéngig geleitet werden. Die Dampfung der Wellenleiter lag im Bereich von

D = 1dB/cm. Ein Einfluss einer periodischen Polung auf die Strukturierung und die Wellenlei-
tung war nicht zu erkennen.

In KTP Wellenleitern wurden Experimente zur Frequenzverdopplung unter Typ II-Phasenanpassung
in den griinen Spektralbereich durchgefiihrt. Es konnte maximal eine Ausgangsleistung
von Ppax =2mW bei A =540nm in einem Wellenleiter generiert werden, der mit einem
Spurabstand von d =18 um und einer Pulsenergie von Ep =3,2uJ hergestellt wurde. Die
Konversionseffizienz betrug dabei m =0,18 %. Limitierend fiir das Erzielen einer hohen
Konversionseffizienz war die geringe Koppeleffizienz und Eingrenzung der fundamentalen
Strahlung. Die Akzeptanzbandbreite in Abhédngigkeit der Wellenlidnge betrug AA = 1,13 nm
und in Abhingigkeit der Temperatur AT = 50,1 °C.

In periodisch gepoltem KTP mit x’-Propagation konnten mit gleichen Strukturierungspara-
metern nahezu identische Ergebnisse erzielt werden, jedoch lag bei der Wellenleitung die
Déampfung bei ca. D = 1,6 dB/cm und damit hoher als in ungepoltem KTP.

In einem Wellenleiter, geschrieben mit d = 18 um und Ep = 3,2 uJ, konnten Py, =76 mW fre-
quenzverdoppelte Strahlung bei A =471,6 nm erzeugt werden. Dies ist eine der hochsten Aus-
gangsleistungen, die in einem fs-lasergeschriebenen nichtlinearen Wellenleiter generiert werden
konnten. Die normierte Konversionseffizienz lag in diesem Fall bei Nporm = 4.6 %W~ lem—2,
Die Akzeptanzbandbreite in Abhédngigkeit der Temperatur betrug AT =3,3°C. Die Pha-
senanpassungswellenlidnge konnte linear in einem Bereich von 10— 80°C mit 0,04 nm/°C
durchgestimmt werden. Eine Degradation in der Ausgangsleistung war innerhalb von 90 min
nicht zu erkennen.

SLT

In SLT wurden Typ I Wellenleiter mit Pulsenergien zwischen Ep =3 pJ und Ep =11 uJ sowie
Spurabstinden zwischen d =12 um und d =20um hergestellt. Die fiir Wellenleitung not-
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7 Zusammenfassung und Ausblick

wendige Pulsenergie lag bei liber Ep =4 uJ, ein Wellenleiter mit der geringsten Ddmpfung
(D =0,8dB/cm) wurde mit einer Pulsenergie von Ep =11 uJ und einem Spurabstand von
d =20um hergestellt. Die Mode war nahezu rund. Der Grund, warum derartig hohe Puls-
energien fiir die Realisierung von Wellenleitung notwendig waren, konnte im Rahmen dieser
Arbeit nicht gekliart werden. Die Wellenleitung war polarisationsabhingig und der Ort der
Wellenleitung war von der Polarisationsrichtung des eingekoppelten Lichtes abhéngig. Wellen-
leiter, die mit zusitzlicher iiberlagerter Oszillation hergestellt wurden, waren multimodig und
zeigten eine hohe Dampfung.

7.2 Ausblick

Auf Grundlage der erzielten Ergebnisse sind eine Vielzahl weiterfiihrender Experimente sinn-
voll. In Pr:KYF Wellenleitern konnte am Ende dieser Arbeit ein Wellenleiterlaser verwirklicht
werden. Eine vollstindige Charakterisierung dieses Wellenleiters oder der weiteren Wellen-
leiter in diesem Kristall ist derzeit in Planung. Eine Optimierung des Herstellungsprozesses
der Wellenleiter in Pr:KYF kann zu einer geringeren Dimpfung und damit effizienterer La-
sertdtigkeit fithren. Die Realisierung weiterer Laserwellenlidngen in Pr:KYF ist dann ebenfalls
denkbar. Das Wirtsmaterial KYF kann dariiber hinaus auch mit anderen Seltenerdionen dotiert
werden, um den Bereich der Emissionswellenldngen weiter zu vergrof3ern.

Fiir Pr:YLF ist eine dhnliche Vorgehensweise wie fiir Pr:KYF moglich. Die Optimierung der
Herstellungsparameter kann zur Realisierung grundmodiger Wellenleiter in zirkularen Typ II1
Konfiguration fiithren. Dariiber hinaus ist durch weitere Variation der Herstellungsparameter
vorstellbar, Typ II Wellenleiterlaser zu realisieren.

Von Interesse ist ebenfalls die weitere Untersuchung der Wellenleitung in Abhingigkeit der
Kfristallorientierung. Im Vordergrund sollte dabei stehen, Wellenleitung auch fiir Licht, das par-
allel zur kristallinen a-Achse polarisiert ist, zu erreichen. Damit wiirde die Erzeugung weiterer
Laserwellenldngen in Pr:YLF moglich. Mit den Herstellungsparametern von Wellenleitern
in Pr:YLF konnen eventuell auch in dhnlichen fluoridischen Laserkristallen Wellenleiter und
Wellenleiterlaser realisiert werden. So konnte schon beispielsweise in Er:LiLuF4 ein Auf-
konversionslaser in einem zirkularen Typ III Wellenleiter demonstriert werden, der im griinen
Spektralbereich emittiert [Mog13].

In dieser Arbeit konnte ebenfalls gezeigt werden, dass effiziente Frequenzverdopplung in KTP
und PPKTP Wellenleitern umsetzbar ist. Die schon hergestellten Wellenleiter in diesen Kris-
tallen konnen unter anderem fiir weitere nichtlineare Frequenzkonversionsprozesse verwendet
werden. OPOs und OPAs auf Basis von Wellenleitern wéren miniaturisierte in der Wellenldnge
weit durchstimmbare Lichtquellen, die eine Vielzahl von Anwendungen finden konnten.

Der Einsatz eines PPKTP Wellenleiters als optischer Kreuzkorrelator ist ebenfalls vielverspre-
chend und erste Gespriache mit der Arbeitsgruppe Ultrafast Optics and X-Rays Division am
CFEL Hamburg wurden gefiihrt.

In Kooperation mit der Arbeitsgruppe Laser Physics der KTH Stockholm sollen die PPKTP
Wellenleiter dort fiir die Erzeugung verschrinkter Photonen eingesetzt werden. Mit dieser
Arbeitsgruppe wird ebenfalls daran gearbeitet in periodisch gepoltes KTP, welches eine
y'-Propagation aufweist, Wellenleiter zu schreiben und diese fiir Experimente zur Frequenz-
verdopplung zu verwenden. Derzeitig ist die periodische Polung fiir einen derartig orientierten
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7.2 Ausblick

Kiristall technisch sehr anspruchsvoll.

Die Wellenleiter in SLT zeigten eine Ddmpfung im Bereich von nur D = 1 dB/cm. Dies ist eine
vielversprechende Grundlage fiir weitere Strukturierungsexperimente in SLT und in dessen
periodisch gepolten Variante PPSLT. Die Anwendungsbereiche derartiger Wellenleiter wiren
dhnlich denen in (PP)KTP geschriebenen Wellenleitern.

Die Resultate der Bestimmung nichtlinearer Absorptionskoeffizienten zeigen, dass eine grund-
legende Optimierung des Z-Scan-Aufbaus notwendig ist. Insbesondere die Sensitivitidt der
Messung der Transmission durch die Probe muss deutlich verbessert werden. Dies kann durch
die Wahl der Messinstrumente sowie die Anpassung der experimentellen Umgebung umgesetzt
werden. Durch diese Optimierung konnte neben den nichtlinearen Absorptionskoeffizienten
auch die Prozessordnung der Multiphotonenabsorption weiterer Kristalle bestimmt werden.
Eine Erweiterung des Aufbaus ermdoglicht dariiber hinaus die Bestimmung der nichtlinearen
Brechungsindizes transparenter Materialien. Damit stiinde ein Charakterisierungsaufbau zur
Verfiigung, mit dem nichtlineare Eigenschaften fiir eine Vielzahl von Materialien quantifiziert
werden konnten.
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A Anhang

A.1 Parameter fiir die Simulationen der Z-Scans

In den Tabellen A.1 und A.2 sind die Parameter aufgefiihrt, die fiir die Simulationen eines Z-
Scans verwendet wurden. Die Parameter des Probenstrahls wurden von den gemessenen Gro-
Ben, wie sie im Kapitel 2.4.3 angegeben werden, libernommen. Die NLA-Koeffizienten wurden
zuerst so gewihlt, dass sich eine konstante minimale normierte Transmission 7'(z) ergibt (Pa-
rameter der Tabelle A.1). Die in Tabelle A.2 angegebenen Parameter hingegen fithren zu Lo-
sungen, die fiir die spitere Bertrachtung der experimentell ermittelten Ergebnisse wichtig sind.

Strahlparameter
Pulsenergie Ey 0,13
Pulsdauer t 160 fs
Strahltaille wg 20 um
Wellenlinge A 490 nm
BeugungsmaBzahl M? 1,2
Kristalllinge L 0,05 cm

Kristallparameter

2-PA-Koeffizient o, 9,167 1! cm/W

3-PA-Koeffizient iz 3,152 cm?/W?
4-PA-Koeffizient s 9,957 32 cm®/W?3
5-PA-Koeffizient os  3,00~*2 cm’/W*

Tabelle A.1: Parameter fiir die Simulation des Z-Scans. Die linke Tabelle listet die Parameter des NOPAs auf, in
der rechten Tabelle sind Kristallparameter dargestellt. Die Ergebnisse der Simulation sind in der Abbildung 2.4 a)

gezeigt.

Kristallparameter

2-PA-Koeffizient o
3-PA-Koeffizient o3
4-PA-Koeffizient o4
5-PA-Koeffizient 05

6,05~ 1 c/W

1,6972! cm3/W?
420732 cm’/W3
1,03"*2 cm’/W*

Tabelle A.2: Parameter fiir die Simulation des Z-Scans, die zum Ergebnis in Abbildung 2.4 b) fiihren.

115



A Anhang

A.2 Sellmeiergleichungen

A.2.1 YLF
Die Sellmeier-Gleichungen fiir YLF sind nach [Sha02] durch
;\‘2
2
=1 A.l
= 000597 +0,91560- A2 A1)
x2
n2=1 (A.2)

- —0,00592 + 0, 86490 - A

gegeben. Die Wellenlidnge wird in Mikrometer angegeben. Der Brechungsindex n,, bezieht sich
auf den ordentlichen, n, auf den auflerordentlichen Strahl. Die Brechungsindizes liegen fiir eine
Wellenlidnge von 632,8 nm bei n, = 1,452 und n, = 1,475 und damit ist An = n, —n, = —0,023.

A.2.2 KTP
Die Sellmeier-Gleichungen fiir KTP lauten [Fan87]:

n(h) = \/A + %gr/xz — D2, (A3)

Die Wellenldnge A wird in Mikrometer angegeben. Die Koeffizienten A — D sind fiir die ver-
schiedenen Kristallachsen in Tabelle A.3 zusammengefasst. Fiir eine Wellenlidnge von 632,8 nm
ergeben sich damit Brechungsindizes von ny = 1,761, nyy = 1,771 und ny = 1,864.

Brechungsindex A B C D

My 2,16747 0,83733 0,04611 0,01713
ny 2,19229 0,83547 0,04970 0,01621
ny 2,25411 1,06543 0,05486 0,02140

Tabelle A.3: Koeffizienten fiir die Sellmeier-Gleichung fiir KTP in Abhingigkeit der Kristallachsen x’, y', 7.

116



A.2 Sellmeiergleichungen

A.2.3 SLT
Die Sellmeier-Gleichung fiir SLT lautet [Nak02]:

n(\) = \/A + % —D\? (A4)

wobei die Wellenldnge A in Mikrometern angegeben wird. Die Koeffizienten A — D sind fiir den
ordentlichen n, und den auBBerordentlichen n, Brechungsindex in Tabelle A.4zusammengefasst.

Brechungsindex A B C D
Ny 4,5281 0,079841 0,047857 0,032690
e 4,5096 0,082712 0,041306 0,031587

Tabelle A.4: Koeffizienten fiir die Sellmeier-Gleichung fiir SLT.
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