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Kurzfassung
Jan Ahrens

Optisch-parametrische Verstarkersysteme bei hohen Pulswiederholraten

Optisch-parametrische Verstiarkersysteme sind ideal geeignet, um ultrakurze Pulse mit
Nanojoule Pulsenergie aus Titan:Saphir-Oszillatoren bei hohen Pulswiederholraten um
mehrere Gréflenordnungen in der Energie zu verstérken. Bei der parametrischen Verstarkung
kénnen aufgrund der enormen Verstarkungsbandbreite Pulsdauern von wenigen optischen
Zyklen erreicht werden, wobei die CEO-Phase des Eingangssignals erhalten bleibt.

In dieser Dissertation wird der Prozess der breitbandigen parametrischen Verstiarkung
in der nicht-kollinearen Geometrie mithilfe von experimentellen Messungen und numeri-
schen Simulationen im Detail untersucht. Schwerpunkt ist die breitbandige parametrische
Verstdrkung von Titan:Saphir-Oszillatoren bei hohen Pulswiederholraten (>100kHz) auf
Mikrojoule-Pulsenergie und Pulsdauern von wenigen Femtosekunden. Es werden drei
Pumpquellen aufgebaut, mit denen Pumppulse mit einer Dauer zwischen 10 ps und 209 fs
erreicht werden.

Bei 100 kHz Pulswiederholrate wird ein OPCPA-System mit einem kompakten Nd:YVOy-
Festkorperverstéarker ohne zusédtzlichen Strecker und Kompressor als Pumpquelle vorgestellt.
Bei diesem wird bei der parametrischen Verstiarkung untersucht, die Pumppulse mit einer
Dauer von 10 ps in zwei NOPA-Stufen jeweils in einem Doppeldurchgang partiell abzubauen.
Die Ausgangspulse des OPCPA-Systems mit einer Pulsenergie von 18 1J und einer Dauer
von 8,7fs werden mithilfe von Kreuzkorrelationsmessungen im Zeitbereich analysiert,
wodurch der Anteil der Superfluoreszenz bestimmt wird.

Bei 200 kHz Pulswiederholrate wird eine faserbasierte Pumpquelle mit einem &uflerst
kompakten CVBG-Strecker und zwei parallelen Rod-Type-Verstiarkerstufen realisiert,
mit der Pumppulse mit einer Dauer unterhalb von einer Pikosekunde erreicht werden.
Mit dieser Pumpquelle werden in einem zweistufigen parametrischen Verstirker CEO-
phasenstabilisierte Pulse mit einer Dauer von 6,3 fs und 12 pJ Pulsenergie erreicht. Mithilfe
von (2+1) dimensionalen numerischen Simulationen werden die experimentellen Ergeb-
nisse bei der parametrischen Verstarkung nachvollzogen, und auf deren hervorragender
Ubereinstimmung basierend werden theoretische Vorhersagen fiir eine Steigerung der Puls-
energie getroffen. Die Simulation ermoglicht erstmals eine vollstdndige Erklarung der im
Experiment sichtbaren nichtlinearen Mischprodukte bei der nicht-kollinearen parametri-
schen Verstarkung in der PVWC-Geometrie. Dies ermoglicht fundamentale Einblicke in
die raum-zeitliche Dynamik bei dem nichtlinearen Verstarkungsprozess.

Anhand der Erkenntnisse in dieser Arbeit wird ein effizientes OPCPA-System mit 17 nJ
Pulsenergie und stabilisierter CEO-Phase realisiert, das von einem faserbasierten Ver-
starkersystem mit einer Pulsdauer von etwa 200fs gepumpt wird. Die Steigerung der
Pulswiederholrate wird gezeigt und Ansétze fiir die Steigerung der Pulsenergie sowie die
Konversion der Ausgangsstrahlung zu anderen Spektralbereichen werden diskutiert.

Schlagworter: ultrakurze Pulse, OPCPA, optisch-parametrischer Verstarker, Faserver-
stirker, Festkorperverstarker






Abstract
Jan Ahrens

Optical parametric amplifiers at high repetition rates

Optical parametric amplifier systems are ideally suited to amplify ultra-short pulses with
nanojoule pulse energy from a broadband Ti:sapphire oscillators by several orders of
magnitudes at high repetition rates. Pulse durations of a few optical cycles can be achieved
due to the enormous amplification bandwidth of the paramtric amplification process while
the CEO-phase of the input signal is retained.

In this dissertation, the process of broadband parametric amplification in non-collinear
geometry is investigated in detail using experimental measurements and numerical si-
mulations. The main focus is on the broadband parametric amplification of Ti:sapphire
oscillators at high pulse repetition rates (> 100kHz) to microjoule level pulse energy and
pulse durations of a few femtoseconds. Three pump sources are presented delivering pump
pulses with duration between 10 ps and 209 fs.

At 100kHz repetition rate, an OPCPA system is presented, which is pumped by a
compact Nd:YVOy solid-state amplifier without additional stretchers and compressors.
For the parametric amplification, the pump pulses with 10 ps pulse duration are partially
depleted in two NOPA-stages each in a double-pass configuration. The output pulses of
the OPCPA-system with a pulse energy of 18 uJ and a duration of 8.7 fs are analyzed by
optical cross-correlation measurements in the time domain, in order to investigate the
amount of superfluorescence.

At 200kHz pulse repetition rate, a fiber-based pump source with a compact CVBG-
stretcher and two parallel rod-type amplifier stages is realized, which delivers pump pulses
with duration below one picosecond. With this pump source, CEO-phase stabilized pulses
with duration of 6.3fs and 121J pulse energy are achieved in a two-stage parametric
amplifier. With (241) dimensional numerical simulations, the experimental results are
well reproduced. Based on the excellent agreement between experiment and simulation
theoretical predictions are made for an increase in the pulse energy. The simulation allows
for the first time a complete explanation of the nonlinear mixing products visible in
the experiment for the non-collinear parametric amplification in the PVWC-geometry.
This provides fundamental insights into the spatial-temporal dynamics of the nonlinear
amplification process.

Based on the findings in this work an efficient OPCPA system with 17 jiJ pulse energy
and stabilized CEO-phase is realized. A fiber-based amplifier system is presented as a
pump source, delivering pump pulses with duration of about 200 fs. The scaling of the
pulse repetition rate is shown and approaches for the increase of the pulse energy as well
as the conversion of the output radiation to other spectral ranges are discussed.

Key words: ultra-short pulses, OPCPA, optical parametric amplification, fiber amplifier,
solid-state amplifier
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KAPITEL 1

Einleitung

Seit der Demonstration des ersten Lasers in dem Jahr 1960 durch T. H. Maiman [Mai60]
wurde die Lasertechnologie kontinuierlich verbessert und hat in vielen Bereichen der
Wissenschaft tiefgreifende Erkenntnisse ermoglicht, die Jahrzehnte zuvor noch undenkbar
erschienen. Mit gepulsten Verstarkersystemen ist es moglich, mit jedem einzelnen Laserpuls
fiir einen extrem kurzen Moment eine Pulsspitzenleistung zu erreichen, die iber der mittleren
Leistung eines Atomkraftwerkes liegt (z. B. Kraftwerk Grohnde; 1430 MW [Int15]). Hierbei
hat insbesondere das Konzept der ,,Chirped Pulse Amplification“(CPA), basierend auf der
Arbeit von Strickland et al. aus dem Jahr 1985 [Str85], zu einer enormen Steigerung der
erreichbaren Pulsenergie gefiihrt. Mit den erreichten Intensitdten kénnen im Experiment
hoch nichtlineare Prozesse wie z. B. die Erzeugung von hoher-harmonischer Strahlung
oder das Entstehen von Attosekundenpulsen untersucht werden. Zusétzlich ist fiir viele
Experimente die Pulsdauer ein wesentlicher Aspekt, da diese die erreichbare Zeitauflosung in
dem Experiment festlegt. Ultrakurze Laserpulse erméglichen hierbei, Prozesse auf Zeitskalen
im Bereich von wenigen Femtosekunden (fs) oder sogar Attosekunden (as) zu beobachten.
Auf solchen kurzen Zeitskalen liegt beispielsweise die Bewegung von Elektronen in den
Orbitalen von Molekiilen oder den inneren Atomschalen (siehe z. B. [Buc07; Kra09]).

Mit modengekoppelten Titan:Saphir-Oszillatoren kénnen Pulsdauern von bis zu 4,4 fs
erreicht werden, wobei allerdings die Pulsenergie auf wenige nJ limitiert ist (siehe z. B.
[Rau08b; Sch03]). Fiir das Erzeugen von Laserpulsen im Bereich von Attosekunden sowie
fir nichtlineare Anwendungen sind allerdings Femtosekundenpulse mit Pulsenergien im
Bereich von mehreren pJ oder mJ notwendig, was eine vorherige Verstarkung notwen-
dig macht [Ant96; Krel3; PauOla]. Uber Jahrzehnte wurden hierfiir Verstirkersysteme
auf Basis von Titan:Saphir-Kristallen verwendet. Die Ausgangspulsdauer liegt hierbei
typischerweise im Bereich von 25 fs oder dariiber und ist durch die Verstarkungsbandbrei-
te sowie durch die Verringerung der spektralen Breite wahrend der Verstarkung (siehe
z. B. [Hot65]) nach unten begrenzt. Solche Verstarkersysteme werden typischerweise bei
niedrigen Pulswiederholraten in einem Bereich von bis zu 10kHz betrieben, da durch
den groflien Warmeeintrag in dem Verstarkungskristall die erreichbare mittlere Leistung
begrenzt ist (siehe z. B. [Brol5]). Um die Pulsdauer nach dem Verstidrken auf wenige
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optische Zyklen! zu verkiirzen, ist eine zusétzliche nichtlineare spektrale Verbreiterung
notwendig, wozu beispielsweise die Propagation in einer gasgefiillten Hohlfaser oder der
Prozess der Filamentation genutzt werden (siehe z. B. [Hau04; Nagl1; Nis97]). Mit beiden
Ansétzen ist es moglich, die Pulsdauer aus einem solchen Verstérkersystem zu reduzieren,
wobei es allerdings zu Leistungsverlusten bei der nichtlinearen Verbreiterung sowie der
nachfolgenden Pulskompression kommt. Zusédtzlich sind beide Ansétze neben dem reinen
Platzbedarf mit einem nicht zu vernachléssigenden experimentellen Aufwand verbunden.
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Abbildung 1.1: Erreichbare Pulsdauer und Energie mit Titan:Saphir-Verstirkern sowie mit
OPCPA-Systemen, ausgehend von einem breitbandigen Titan:Saphir-Oszillator.

Als alternatives Verstiarkungskonzept wurde im Jahre 1992 von Dubietis et al. die para-
metrische Verstiarkung demonstriert [Dub92]. Hierbei wird in einem geeigneten Kristall
iiber einen nichtlinearen Mischprozess zweiter Ordnung Energie von einem intensiven
Pumppuls auf einen schwécheren Signalpuls iibertragen, wodurch dieser verstarkt wird.
Die erreichbare Verstiarkungsbandbreite hangt bei diesem Prozess nur von der Phasenan-
passungsbedingung und nicht von kristallspezifischen Laseriibergingen ab. Insbesondere
bei einer nicht-kollinearen Einstrahlung von Pump- und Signalpuls kann eine enorme
Verstarkungsbandbreite erreicht werden, sodass es moglich ist, eine Pulsdauer von bis zu
3,9fs ohne zusétzliche spektrale Verbreiterung nach der Verstarkung zu erreichen [Bal02].
Ein wesentlicher Vorteil dieser Technologie ist, dass bei diesem Prozess keine Energie
in dem Kristall gespeichert wird und thermische Effekte nur eine untergeordnete Rolle
spielen (siehe z. B. [Rielda]). Parametrische Verstidrker kénnen daher in der mittleren
Leistung und in der Pulswiederholrate mit den Ausgangsparametern der Pumpquellen sehr
gut skaliert werden. Als Pumpquellen werden typischerweise Verstéirkersysteme mit einer
Ausgangswellenldnge um 1 pm genutzt (siehe z. B. [Pril5; Pupl5; Rot12; Vauld]). Bei der
parametrischen Verstiarkung wird die Signalpulsdauer vor dem Verstarkungsprozess auf
die Pumppulsdauer angepasst und nach der Verstarkung wird der Puls komprimiert, um
die hochstmogliche Pulsspitzenleistung zu erreichen. In Analogie zu dem CPA-Konzept
wird dieser Prozess im Folgenden daher als ,Optical Parametric Chirped Pulse Amplificati-
on“(OPCPA) bezeichnet. In Abbildung 1.1 ist der Vorteil von OPCPA-Systemen in Bezug
auf die erreichbare Pulsdauer im Vergleich zu Titan:Saphir-Verstérkersystemen schematisch
dargestellt.

1 Eine Schwingung des elektrischen Feldes bei 800 nm hat eine Dauer von 2,7 fs.



Ein OPCPA-System mit einer Pulsenergie im Bereich von mehreren Mikrojoule bei einer
Pulswiederholrate von mehr als 100 kHz und einer Pulsdauer von wenigen optischen Zyklen
ist eine ideale Strahlquelle fiir eine Reihe von experimentellen Anwendungen. Diese sind z. B.
die Photoelektronenmikroskopie (PEEM) (siehe z. B. [Mar15]), die Erzeugung von hoher-
harmonischer Strahlung bei hohen Pulswiederholraten (siehe z. B. [Hey12; Krel3; Rud15]),
die Untersuchung von Ionisationsprozessen mithilfe eines Reaktionsmikroskops (siehe z. B.
[Furl3]) oder die Frequenzkonversion in den mittleren infraroten Spektralbereich [Sucl3] fur
Anwendungen in der Mikroskopie und der Spektroskopie. Insbesondere die Pulswiederholrate
im Bereich von 100kHz stellt fiir viele zeitaufgeloste spektroskopische Anwendungen
einen guten Kompromiss zwischen einer hohen Statistik und einem ausreichend grofien
Pulsabstand fiir eine vollstandige Relaxation des photoinduzierten Prozesses dar (siehe
z. B. [Bov12)).

Eine Vielzahl von wissenschaftlichen Veroffentlichungen zeigen das Potential der parame-
trischen Verstérkung (siehe z. B. [Bril0; Cer03; Pral4; Vaul4; Wit12]). Nichtsdestotrotz
sind auf diesem Gebiet viele grundlegende Fragestellungen noch unbeantwortet. So sind im
Experiment bei der parametrischen Verstédrkung nichtlineare Mischprodukte sichtbar, die
bislang nicht erkldart wurden und die auf eine komplexe raumliche und zeitliche Dynamik
hinweisen. Diese werden in dieser Arbeit fiir die breitbandige parametrische Verstiarkung
in B-Bariumborat (BBO) mithilfe von (2+1) dimensionalen numerischen Simulationen
erstmals vollstandig erklart und im Detail mit experimentellen Beobachtungen bei einem
OPCPA-System mit einer faserbasierten Pumpquelle verglichen.

Weiterhin wird in dieser Arbeit die Fragestellung untersucht, inwieweit ein kompakter
Festkorperverstarker, der ohne weitere Pulskompression nahezu bandbreitenbegrenzte
Pulse mit einer Pumppulsdauer von 10ps liefert, fiir die breitbandige parametrische
Verstarkung von einem breitbandigen Titan:Saphir-Oszillator genutzt werden kann. Hierbei
wird erstmals bei hohen Pulswiederholraten (> 100 kHz) und wenigen zehn Pikosekunden
Pumppulsdauer die partielle Nutzung des Pumppulses in zwei Doppeldurchgéngen durch
die parametrischen Verstérker gezeigt. Die partielle Nutzung des Pumppulses wurde bislang
theoretisch vorgeschlagen (siehe z. B. [Har03]) und lediglich bei 10 Hz Pulswiederholrate
mit um Groéflenordnungen ldngeren Pumppulsen mit einer Pulsdauer von 8ns gezeigt
(siehe z. B. [Ste06; Ste05; Wnu09]). Bei einer Pumppulsdauer von mehreren Nanosekunden
ist jeweils ein aufwéndiger Strecker und Kompressor notwendig, um die Signalpulsdauer
auf 300 ps beziehungsweise auf eine Nanosekunde zu strecken und nach der Verstiarkung
zu komprimierten. In einem weiteren Beispiel in der Literatur (siehe [Zhel3]) wird bei
einer Pumppulsdauer von 250 ps und einer Signalpulsdauer von 100 ps die erste von zwei
Verstarkerstufen im Doppeldurchgang genutzt, wobei fiir das Signal ein Pulsshaper und
ein komplizierter Strecker genutzt wird. Die deutlich kiirzeren Pumppulse in dieser Arbeit
ermoglichen hingegen die Verwendung von breitbandigen dispersiven Spiegeln fiir das
Anpassen der Signalpulsdauer, wodurch ein kompakter und effizienter Aufbau erméglicht
wird. Mithilfe von Kreuzkorrelationsmessungen werden die Ausgangspulse im Zeitbereich
analysiert. Dies ermdglicht eine Bestimmung der Superfluoreszenz und einen detaillierten
Einblick in die zeitliche Dynamik bei der parametrischen Verstiarkung bei der partiellen
Nutzung des Pumppulses.



4 1 Einleitung

Eine weitere Besonderheit dieser Arbeit ist der direkte Vergleich der parametrischen Ver-
starkung von Titan:Saphir-Oszillatoren bei hohen Pulswiederholraten mit einem CPA-freien
Festkorperverstarker bei 100 kHz und 10 ps Pumppulsdauer sowie mit extrem kurzen Pump-
pulsen von 209 fs bei 200 kHz aus einem faserbasierten Verstarkersystem. Bei parametrischen
Verstéarkersystemen mit Pulswiederholraten iiber 100 kHz sowie einer Zentralwellenldn-
ge im nahen Infrarot!(NIR), die bislang in der Literatur beschrieben wurden, liegt die
typischerweise erreichte Pumppulsdauer oberhalb von 250 fs [Broll] bzw. 350 fs [Furl3].

Die nachfolgende Arbeit gliedert sich wie folgt: In Kapitel 2 werden einige wichtige theore-
tische Grundlagen der parametrischen Verstdrkung und der nichtlinearen Optik wiederholt,
die zu einem besseren Verstindnis dieser Arbeit beitragen. Anschlieflend wird in Kapitel 3
ein OPCPA-System bei 100 kHz Pulswiederholrate vorgestellt, bei dem ein sehr kompakter
Festkorperverstarker ohne Strecker und Kompressor als Pumpquelle genutzt wird. Hierbei
wird bei einer hohen Repetitionsrate (> 100kHz) eine zweistufige Frequenzverdopplung in
Kombination mit zwei parametrischen Verstéirkerstufen im Doppeldurchgang fiir Pumppulse
mit einer Dauer im Bereich von 10 ps realisiert. Abschlieflend folgt eine Diskussion der
Grenzen der vorgestellten Pumpquelle sowie Moglichkeiten der Leistungsskalierung. In
Kapitel 4 wird eine faserbasierte Pumpquelle mit einem monolithischen Strecker- und Kom-
pressorkonzept vorgestellt. Mit diesem Ansatz konnen mit einem konzeptionell einfachen
Verstarkeraufbau um mehr als eine Gréflenordnung kiirzere Pumppulse erreicht werden als
in Kapitel 3. Basierend auf dieser Pumpquelle wird ein zweistufiger parametrischer Verstéar-
ker realisiert, bei dem zusitzlich die Triiger-Einhiillenden-Phase (CEO?-Phase) stabilisiert
wird. Mithilfe von numerischen Simulationen werden die experimentellen Ergebnisse des
zweistufigen Systems reproduziert, und erstmals experimentell beobachtete nichtlineare
Mischprodukte vollstindig erklart. Weiterhin wird in diesem Kapitel der Einfluss der CEO-
Phase auf die Erzeugung von hoher-harmonischer Strahlung (HHG?) in Argon diskutiert
und der Vergleich der experimentellen Ergebnisse mit einem numerischen Modell vorgestellt.
Anschlieffend folgen eine Diskussion der Grenzen des vorgestellten OPCPA-Systems sowie
Ansitze fiir eine Skalierung der Pumpquelle. Weiterhin folgt ein Vergleich der beiden Sys-
teme, um Parameter fiir ein optimales OPCPA-System festzulegen. Basierend darauf wird
in Kapitel 5 ein fasergepumptes OPCPA-System mit stabilisierter CEO-Phase bei 200 kHz
Pulswiederholrate vorgestellt, bei dem insbesondere bei der Pumpquelle die Pulsenergie, Ef-
fizienz, Pulsdauer sowie die Pulsqualitdt optimiert wurden. Hierbei wird die parametrische
Verstiarkung mit einer Pumppulsdauer von 209 fs untersucht und es werden Anforderungen
an das Dispersionsmangement des parametrischen Verstarkers diskutiert. Zuséatzlich wird
bei diesem System die Variation der Pulswiederholrate zu 400 kHz und 800 kHz untersucht,
sowie Moglichkeiten diskutiert, das Ausgangsspektrum in den sichtbaren sowie in den
nah-infraroten Spektralbereich zu konvertieren. Abschlieffend endet die Arbeit mit einer
Zusammenfassung.

1 Wellenldngenbereich von 760 nm bis 1400 nm [ISOO07].
2 Aus dem Englischen: Carrier Envelope Offset
3 Aus dem Englischen: High-order Harmonic Generation



KAPITEL 2

Grundlagen

In dem folgenden Kapitel werden wichtige theoretische Grundlagen diskutiert, die zum
Verstindnis dieser Arbeit beitragen. Der Schwerpunkt liegt hierbei insbesondere auf nichtli-
nearen Effekten zweiter Ordnung bei der Wechselwirkung eines intensiven Laserstrahls mit
Materie. Ausgehend davon werden Grundlagen des parametrischen Verstédrkungsprozesses
sowie die dafiir notwendige Phasenanpassung im Detail betrachtet und erklart. Anschliefend
folgt eine Einfiihrung in ein numerisches Simulationsmodell, das in Kapitel 4 dazu genutzt
wird, den parametrischen Verstarkungsprozess detailliert zu untersuchen um dariiber ein
tiefgreifendes Verstdndnis der rdumlichen und zeitlichen Dynamik bei der parametrischen
Verstiarkung zu erhalten. AbschlieBend endet das Kapitel mit einem Uberblick iiber die
experimentellen Realisierungsmoglichkeiten von parametrischen Verstarkersystemen.

2.1 Theoretische Grundlagen

In dem Fall der linearen Optik kann die dielektrische Polarisation, die mit dem elektromagne-
tischen Feld E(t) in einem Medium angeregt wird, geschrieben werden als P(t) = eox " E(t)
[Boy08]. Wobei xU) die Suszeptibilitit erster Ordnung und &g die elektrische Feldkonstante
angibt. Dielektrische Polarisation bedeutet, dass die Elektronen in dem Medium durch
das elektrische Feld aus ihrer Ruhelage ausgelenkt werden. Bei kleinen Feldstirken ist
diese Auslenkung proportional zu der Feldstérke (hookescher Bereich) [Dem06]. Bei hohen
Feldstarken, wie sie typischerweise mit Laserstrahlung erreicht werden, gilt dieser lineare
Zusammenhang zwischen der elektrischen Feldstirke und der induzierten Polarisation in
dem Medium nicht mehr. In diesem Fall kann die Polarisation mathematisch als Potenzreihe
geschrieben werden [Boy08]:

P(t) = o x\WE(t) + x\PE®)E(t) + O E®)E®)E(t) + ...). (2.1)

Die Terme x® und x®) werden hierbei als nichtlineare Suszeptibilitit zweiter und
dritter Ordnung bezeichnet. Es gilt fiir die nichtlineare Polarisation zweiter Ordnung
P (t) = egx@ E2(t). Hierbei ist anzumerken, dass die Suszeptibilitiit zweiter Ordnung fiir
zentrosymmetrische Medien (z. B. Fliissigkeiten, Gase oder amorphe Festkorper wie bei-
spielsweise Glas) aus Symmetriegriinden verschwindet [Boy08]. Dies bedeutet, dass fiir die
Ausnutzung von nichtlinearen Effekten zweiter Ordnung nicht-zentrosymmetrische Medien
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(z. B. uniaxiale Kristalle) notwendig sind. Als Prozesse zweiter Ordnung sind exemplarisch
die Frequenzverdopplung (SHG!), Differenzfrequenzerzeugung (DFG?) und Summenfre-
quenzerzeugung (SFG?) zu nennen. In Abbildung 2.1 sind diese drei Prozesse schematisch
dargestellt. Fiir die nichtlineare Polarisation dritter Ordnung gilt P®)(t) = eox® E3(¢).
Ein nichtlinearer Prozess dritter Ordnung ist beispielsweise die Selbstphasenmodulation
oder die Selbstfokussierung.

0) 0y W3=01- W2 0] (O
® Q)=  — A5 pud PV e
N 1 Q7]
X 2&» 0‘)2 X —_ (,02 X —_)
3 [O7) 5 —> W3= M1+
A \
(@] ('02 (DZ
“+ o o, -"w o A |05= 0o,
o y 3T ™ ®,
(a) SHG. (b) DFG. (c) SFG.

Abbildung 2.1: Verschiedene y(?)-Prozesse mit den beteiligten Frequenzen. Die oberen Bilder
veranschaulichen dabei jeweils die eingestrahlten Frequenzen, wéihrend die Bilder in der unteren
Reihe das Energieniveauschema symbolisieren. Hierbei sind virtuelle Niveaus durch gestichelte
Linien dargestellt.

2.1.1 Parametrische Verstarkung

Der Prozess der parametrischen Verstidrkung basiert auf dem Differenzfrequenzprozess.
Hierbei wird Energie von einem intensiven Pumpstrahl mit der Frequenz w, auf einen
deutlich schwécheren Signalstrahl mit der Frequenz ws tibertragen. Aus Griinden der
Energieerhaltung entsteht dabei ein dritter Strahl mit der Frequenz w;, der {iblicherweise
Idler genannt wird. Zur eindeutigen Unterscheidung dieser drei Frequenzen erfolgt ihre
Benennung entsprechend der Konvention w; < ws < w,. Bei diesem Prozess muss die
Energieerhaltung entsprechend Gleichung (2.2) zusammen mit der Impulserhaltung nach
Gleichung (2.3) erfiillt sein. Hierbei geben Ep, ks und k; die jeweiligen Wellenvektoren von
Pump-, Signal- und Idlerstrahlung an. Es gilt:

huwy = hws + huw;, (2.2)

hk, = hk, + hk;. (2.3)

In Abbildung 2.2 ist dieser mathematische Zusammenhang schematisch veranschaulicht. Die
Impulserhaltung kann hierbei in einer kollinearen sowie in einer nicht-kollinearen Anordnung
realisiert werden. Insbesondere der nicht-kollineare Fall hat einen entscheidenden Einfluss
auf die erreichbare Bandbreite der Phasenanpassung. Es ergibt sich aus der Konvention,
dass mogliche Signalfrequenzen in einem Bereich von ws = wj, bis zu ws = w,/2 liegen

1 Aus dem Englischen: Second Harmonic Generation
2 Aus dem Englischen: Difference Frequency Generation
3 Aus dem Englischen: Sum Frequency Generation
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ren Fall. kollinearen Fall.

Abbildung 2.2: Veranschaulichung der Energie- und Impulserhaltung fiir die parametrische
Verstarkung.

konnen. Die dazugehorigen Idler-Frequenzen liegen dementsprechend in einem Bereich
zwischen 0 und w,/2. Die Kopplung zwischen den drei beteiligten Wellen in Form von drei
gekoppelten Wellengleichungen kann fiir den kollinearen Fall und einer Propagation in
z-Richtung geschrieben werden als [Cer03]:

dAi ,w,-d

ff .
= - AZA —iA 2.4
o i o pexp(—iAkz), (2.4)
dAs .wsdeff * .
7, = e Aj Apexp(—iAkz), (2.5)
dA, Wpdefr .
7 i "o exp(iAkz) (2.6)

Bei der Herleitung wurde die slowly varying envelope approximation! genutzt. Diese
Vereinfachung gilt fiir den Fall, dass sich die Einhiillende des Feldes in Ort und Zeit nur
langsam gegeniiber der schnellen Oszillation des elektrischen Feldes &ndert. Diese Ndherung
ist auch fiir Pulse mit einer Dauer von wenigen optischen Zyklen legitim [Bra97]. In den
Gleichungen gibt Ak = k, — ks — k; die Phasenfehlanpassung, n; s, den Brechungsindex
fiir die jeweilige Frequenz und cy die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum an. Die Konstante
deg ist der sogenannte nichtlineare Koeffizient und ergibt sich aus dem x(®) Tensor, den
Materialeigenschaften, der Propagationsrichtung sowie der Polarisation der drei beteiligten
Strahlen. Die Gleichungen (2.4) - (2.6) beschreiben die nichtlinearen Effekte zweiter
Ordnung wie zum Beispiel die parametrische Verstirkung, die Frequenzverdopplung, die
Summenfrequenzerzeugung und die Differenzfrequenzerzeugung. Durch Umformung kann
daraus die sogenannte Manley-Rowe-Beziehung

vdn_1dl__1dl,

w; d, ws dy wp d

(2.7)

hergeleitet werden [Cer03]. Hierbei gibt I; = 1egcon; | A; |* die Intensitéit der Strahlung
bei der Frequenz w; an. Gleichung (2.7) sagt aus, dass die Anzahl der Photonen erhalten
bleibt. Fir einen Differenzfrequenzprozess, bei dem zwei intensive Eingangsstrahlen mit

1 (d*A/dz?) < 2k(dA/dz)
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den Frequenzen wy und w, in einem x?)-Prozess miteinander wechselwirken, bedeutet
dies, dass Energie von dem Strahl mit Frequenz w, auf den Strahl mit der Frequenz ws
iibertragen wird und gleichzeitig ein dritter Strahl mit der Frequenz w; entsteht. Das heifit
anschaulich, dass ein Pumpphoton in ein Signalphoton und ein Idlerphoton zerfillt. Die
parametrische Verstirkung ist ein DFG-Prozess, bei dem die Anfangsintensitdt Ay des
Signalstrahls (ws) deutlich geringer als die Intensitét des Pumpstrahls (wj) ist und iber die
Kristalllinge L signifikant verstéarkt wird. Der Idlerstrahl existiert hierbei zu Beginn des
Prozesses noch nicht (A4;9 = 0). Es gilt fiir einen vernachléssigbaren Abbau des Pumpstrahls
(Ap = konstant) [Cer03]:

() = Lalt + L smi2(D)] (28)

und T
Ii(L) = soinginhQ(gL) (2.9)
mit g = /12 — (%) und I'? = %. Fiir den Fall perfekter Phasenanpassung

(Ak = 0) folgt aus der Definition von g, dass gilt: g = I'. Mit der Annahme einer grofien
Verstirkung (I'L > 1) ergibt sich fiir die Anderung der Signal- und Idlerintensitit ein
exponentieller Anstieg:

1

I(L) = | Loexp(2I'L), (2.10)

I(L) 4‘3 Ioexp(2I'L). (2.11)
S

Das Verhiltnis des verstiarkten Signals zu dem Eingangssignal wird als Faktor G fiir den
Gewinn definiert: G = %ﬁ) = iexp(?F L). Der Gewinn hingt exponentiell von der Kris-

talllinge sowie dem Faktor I" ab. Aus der Definition von I" ist offensichtlich, dass in einem

1010
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Abbildung 2.3: Berechneter Gewinn bei der parametrischen Verstirkung in Abhéngigkeit
von der Pumpintensitdt und der Kristalllinge. Fiir die Berechnung wurde eine perfekte Pha-
senanpassung in einem BBO-Kristall (deg = 2%) bei einer Pumpwellenlénge von 515 nm und
einer Signalwellenldnge von 800 nm angenommen.

Experiment bei vorgegebenen Wellenléngen fiir Pump-, Idler- und Signalstrahlung nach
der Wahl eines bestimmten nichtlinearen Kristalls die Intensitat I, des Pumpstrahls einen
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wesentlichen Einfluss (G exp\/E) auf den Gewinn hat. In Abbildung 2.3 ist der Gewinn
fiir die parametrische Verstarkung von einem Signal mit einer Wellenldnge von 800 nm
und einer Pumpwellenldnge von 515 nm gezeigt. Hierbei wurde als nichtlinearer Kristall
BBO gewahlt, da dieses Material aufgrund des Verlaufs der Phasenanpassungskurve spater
auch im experimentellen Teil dieser Arbeit verwendet wird. Es ist offensichtlich, dass mit
einem parametrischen Verstdrkungsprozess enorme Gewinnfaktoren mit Kristalllingen von
wenigen Millimetern méglich sind. Die hier dargelegte Betrachtung gilt jedoch nur unter der
Annahme, dass die Phasenanpassungsbedingung perfekt erfiillt ist und die Pumpstrahlung
bei dem Prozess nicht abgebaut wird. Bei der experimentellen Realisierung der parametri-
schen Verstiarkung kommt es allerdings aufgrund der Energieerhaltung zu einem Abbau
des Pumppulses und somit zu einer Begrenzung der erreichbaren Gewinnfaktoren. Zusétz-
lich kehrt sich der Energiefluss von der Pumpstrahlung auf den Signalstrahl ab einem
bestimmten Punkt um, und die Energie wird von der Signal- und Idlerstrahlung {iber einen
SFG-Prozess zuriick zu der Pumpstrahlung konvertiert. In Abschnitt 4.6 wird mithilfe von
numerischen Simulationen gezeigt, dass eine Konversionseffizienz von der Pumpstrahlung
zu der Signalstrahlung im Bereich von 40 % erreicht werden kann.

2.1.2 Erhaltung der Trager-Einhiillenden-Phase

Ein wichtiger Aspekt der parametrischen Verstarkung, der in den Kapiteln 4 und 5 gezeigt
wird, ist die Erhaltung der CEO-Phase wéihrend der Verstarkung. Die CEO-Phase gibt
hierbei die relative Phasenlage des oszillierenden Feldes in Bezug auf das Maximum der
Puls-Einhiillenden an. Insbesondere bei Laserpulsen im Bereich von wenigen optischen
Zyklen kann diese Phasenlage des Feldes unter der Einhiillenden einen grofien Einfluss auf
das experimentelle Ergebnis haben. Dies wird beispielsweise in Kapitel 4 bei der Erzeugung
von hoher-harmonischer Strahlung gezeigt [Rud15]. Bei der parametrischen Verstarkung

Elektrisches Feld (w. E.)

Feld
1 ) ___ Einhullende

-10 -5 0 5 10
Zeit (fs)

Abbildung 2.4: Darstellung eines schnell oszillierenden elektrischen Feldes (rot) zusammen
mit der Puls-Einhiillenden (blau). Die Abweichung zwischen den beiden Maxima gibt die
CEO-Phase an.

ergeben sich die Phasenbeitrage von Pump-, Signal- und Idlerstrahlung durch Lésen der
Imaginérteile der gekoppelten Wellengleichung (2.4) - (2.6). Fiir den Fall, dass zu Beginn
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des Prozesses kein Idler eingestrahlt wird (1;(0) = 0), gilt [Ros02]:

Akz  Akr? dz

s — Ps - s 2.12
m  Akz
6= 9y(0) — 9s(0) — 5 — 7 (213)
Akz fdz
$p=0p(0) = —— [ 7= F (2.14)
Hierbei gibt f = 1 — I,,/1,(0) den teilweisen Abbau der Pumpwelle an und 72 = %%

beschreibt das Verhéltnis zwischen den Intensitdten und Frequenzen von Pump- und Signal-
strahlung. Aus Gleichung (2.12) ist ersichtlich, dass die Signalphase bei der Verstiarkung
nicht von der Pumpphase abhéngt. Die Eingangsphase des Signals ¢4(0) bleibt demnach
bei der parametrischen Verstiarkung erhalten, selbst wenn die Phase der Pumpquelle nicht
stabilisiert ist. Eine Verdnderung der Signalphase tritt nur fiir Wellenldngen mit einer
Phasenfehlanpassung (Ak = k, —k; — ks # 0) auf. In diesem Fall spielen auch Schwankungen
der Pumpintensitét I,(0) eine Rolle.

2.1.3 Phasenanpassung

Fiir die Ausbreitung einer Welle in k-Richtung mit der Frequenz w in einem Kristall mit
dem Brechungsindex n gilt der Zusammenhang k = 7. Bei den bisherigen Betrachtungen
wurde immer eine perfekte Phasenanpassung von Ak = k, — ks — k; = 0 angenommen.
Dafiir muss gelten, dass die Bedingung n"—cw” = Tee T erfiillt ist. Es lidsst sich zeigen,
dass diese Bedingung in isotropen Medien mit normaler Dispersion (n; < ns < ny), bei
denen der Brechungsindex n mit der Frequenz w monoton zunimmt, nicht erfiillt werden
kann [Boy08]. Um die Phasenanpassungsbedingung zu erfiillen, werden typischerweise dop-
pelbrechende Kristalle verwendet. Hierbei wird der Brechungsindexunterschied zwischen
den orthogonalen Polarisationen (z. B. von Pump- und Signalstrahlung) ausgenutzt. Der
Brechungsindexunterschied kann hierbei entweder iiber die Temperatur (siehe z. B. [Nik91])
oder den Kristallwinkel eingestellt werden (siehe z. B. [Boy08; Mes05]). In Abbildung 2.5(b)
ist ein Brechungsindex-Ellipsoid fiir einen negativ!-uniaxialen Kristall dargestellt. Hierbei
ist die Symmetrieachse (z-Achse) als optische Achse des Kristalls definiert. Strahlen mit
einer Polarisation, die senkrecht zu dieser optischen Achse steht, werden als ordentlich
(o) polarisiert bezeichnet. Strahlen mit einer Polarisation parallel zu der optischen Achse
sind auferordentlich (e)? polarisiert. Weiterhin ergibt sich aus Abbildung 2.5(b), dass der
Brechungsindex (n,) fiir einen ordentlich polarisierten Strahl unabhéngig von dem Winkel
O, ist. Fiir einen aulerordentlich polarisierten Strahl dndert sich der Brechungsindex n; in
Abhéngigkeit von dem Winkel @, zwischen n. (6, = 90°) und ng (6, = 0°). In Abbildung
2.5(a) ist der Brechungsindexverlauf fiir die ordentliche (n,) und die auerordentliche (n.)
Polarisation fiir BBO-Kristall gezeigt. Die schwarze Kurve gibt hierbei den Brechungs-
indexverlauf fiir einen auflerordentlich polarisierten Strahl mit einen Winkel 6, zu der

1 Es gilt: negativ-uniaxial fiir n. < n,, positiv-uniaxial fir n. > n,
2 Die Abkiirzung e ergibt sich aus der englischen Bezeichnung: extraordenary
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Polarisation [Eim87]. Der Brechungsindexverlauf

n; (schwarze Kurve) fiir die auflerordentliche Po-

larisation kann iiber den Winkel ©, zwischen n,

und n, variiert werden.

Abbildung 2.5: Abhéngigkeit des Brechungsindexverlaufs iiber den Winkel 6,, fiir BBO.

optischen Achse an. Durch Wahl dieses Winkels kann der Verlauf zwischen der blauen und
der roten Kurve verschoben werden. Dariiber kann beispielsweise fiir ©,, = 23,4° erreicht
werden, dass der Brechungsindex fiir ordentlich polarisierte Strahlung bei 1030 nm und fiir
auBlerordentlich polarisierte Strahlung bei 515 nm (der doppelten Frequenz) identisch ist
und die Phasenanpassungsbedingung fiir die Frequenzverdopplung erfiillt ist. Grundsatzlich
wird zwischen Typ-I- und Typ-II-Phasenanpassung unterschieden, wobei fiir Typ-I gilt, dass
die beiden Wellen mit der niedrigsten Frequenz dieselbe Polarisation aufweisen (os+o0; — €,
oder es + e; — 0,), wihrend diese bei Typ-II orthogonal polarisiert sind (es + 0; — ey,
0s + €; — €p, e+ 0; = 0p oder os + €; — 0, ) [Mid65]. Im Rahmen dieser Arbeit wird fiir
die SHG und die parametrische Verstdrkung die Typ-I-Phasenanpassung genutzt, da diese
im Vergleich zu der Typ-II-Phasenanpassung eine grofiere Bandbreite liefert [Cer03].

Bei den bisherigen Uberlegungen wurde eine kollineare Einstrahlung betrachtet. Hierbei
ist durch Festlegen der Signalfrequenz und Einstellen des zugehorigen Kristallwinkels die
Phasenanpassungsbandbreite durch die unterschiedlichen Gruppengeschwindigkeiten I/gl
von Signal- und Idlerfrequenz festgelegt. Fiir die Phasenanpassungsbandbreite gilt [Cer03]:

2v/In2 | I’ 1
Ay = — . 2.1
v - \/ L T T | (2.15)

Vo(s) V(i)

Aus dieser Gleichung ist ersichtlich, dass die grofite Verstarkungsbandbreite erreicht wird,
wenn die Differenz der Gruppengeschwindigkeiten minimal wird. Fiir den Grenzfall am
Entartungspunkt, bei dem Signal- und Idlerwelle die gleiche Frequenz haben (ws = w;), ist
Gleichung (2.15) nicht mehr giiltig. In diesem Fall miissen hohere Dispersionsordnungen

1 Esgilt: vy, = %'
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berticksichtigt werden. In diesem Fall gilt:

NI

1
()i (I\7 1
AV—Qiﬂ_ Z 7|%+8 ;

2k
Ow? ow?

(2.16)

Uber eine nicht-kollineare Geometrie kann die erreichbare Phasenanpassungsbandbreite
deutlich erh6ht werden. Hierbei werden bei der parametrischen Verstérkung der Pumpstrahl
und der Signalstrahl in einem Winkel o zueinander eingestrahlt. Der dazugehorige Idler-
strahl muss daher unter einem Winkel abgestrahlt werden, der iiber die Impulserhaltung
festgelegt ist (siehe Abbildung 2.2(c) oder 2.7). Dies hat zur Folge, dass bei der Verstiarkung
eines breitbandigen Signals in der nicht-kollinearen Geometrie die Idlerfrequenzen eine Win-
kelverteilung aufweisen [Broll]. In Abbildung 2.6 sind exemplarisch Phasenanpassungskur-
ven fiir einen zwei Millimeter langen BBO-Kristall dargestellt. Die Phasenanpassungskurven
fir SHG, SFG und DFG sind hierbei fiir eine Pumpwellenléinge von 515nm (0,582 PHz)
und einen gegebenen Winkel © zwischen dem Einfallswinkel der Pumpstrahlung und der
optischen Achse des Kristalls berechnet. In den Graphen gibt die linke Achse jeweils die
Wellenlénge an, wihrend die untere Achse den Nichtkollinearitdtswinkel o von Signal- be-
ziehungsweise Idlerstrahl relativ zu dem Pumpstrahl angibt. Dies bedeutet exemplarisch fiir
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Abbildung 2.6: Berechnete Typ-I-Phasenanpassungskurve fiir verschiedene Winkel ©. Hierbei
wurde ein 2 mm langer BBO-Kristall und eine Pumpwellenldnge von 515 nm angenommen. Fiir
die Berechnung wurde der numerische Code aus [Lanl3] verwendet.

einen DFG-Prozess bei @ = 24,4°, dass die Typ-I-Phasenanpassungsbedingung nur erfiillt
werden kann, wenn die Signal- oder Idlerwellenldnge unter einem Winkel v entsprechend der
Phasenanpassungskurve eingestrahlt wird. Dies ist beispielsweise fiir eine Signalwellenldnge
von 800 nm fiir &« = +2,5° und fiir a = —2,5° gegeben. Entsprechend der Energieerhaltung
ergibt sich die dazugehorige Idlerwellenldnge von 1445,6 nm. Die Propagationsrichtung der
Idlerstrahls kann tiber die Phasenanpassungskurve bestimmt werden und betragt a = —4°,
wobei dass Vorzeichen im Vergleich zu dem Winkel des Signals invertiert ist. Der Idlerstrahl
bei @ = —4° ist gleichzeitig fiir einen SHG-Prozess phasenangepasst. Abbildung 2.6(b)
zeigt, dass es eine breitbandige Phasenanpassung fiir « = 2,5° gibt. Diese wird in dem
experimentellen Teil dieser Arbeit fiir die breitbandige parametrische Verstarkung genutzt.
Die Phasenanpassungskurven der SHG und SFG weisen keine Symmetrie zu der Achse fiir
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den Winkel « auf, was darauf hindeutet, dass es zwischen der Verstiarkung bei o = +2,5°
und « = —2,5° einen Unterschied gibt. Auf diesen wird in dem folgenden Abschnitt ndher
eingegangen.

2.1.4 Poynting-Vektor und walk-off-Effekte

Bei der breitbandigen parametrischen Verstidrkung in einem BBO-Kristall wird, wie bereits
diskutiert, die aulerordentlich polarisierte Pumpstrahlung unter einem Winkel & = 24 4°
zur optischen Achse des Kristalls eingestrahlt. Die induzierten Dipolmomente in dem
Kristall schwingen dabei jeweils entlang der Hauptachse des Kristalls (x, y, z-Achse in
Abbildung 2.5(b)). Der auBlerordentlich polarisierte Strahl mit einem Einfallswinkel © in
der y-z-Ebene regt zwei Schwingungsanteile auf den Hauptachsen mit unterschiedlichem
Brechungsindex an. Die Elementarwellen, die sich in dem Medium ausbreiten, sind in
diesem Fall durch den Brechungsindexunterschied zu Ellipsen verzerrt und der Energiefluss
(Poynting-Vektor 5’;,) weist einen Winkel p zu dem Wellenvektor (Ep) auf. Fiir diesen Winkel
gilt [Mes05]:

n2O) (1 1Y .
tan(p) = Z2 (n% - ng) sin(20), (2.17)
mit n?(0) = 1 . Fiir eine Pumpwellenlénge von 515nm, © = 24,4° und den

2(0 5in2 (@
0052( )+51n£)

Brechungsindizes Odes B]?:O—Kristalls ergibt sich der Winkel p = 3,3°. Die Bedeutung fiir
die beiden nicht-kollinearen breitbandigen Phasenanpassungen fiir « = £2,5° in Abbil-
dung 2.6(b) ist in Abbildung 2.7 anschaulich dargestellt. Wird fiir die nicht-kollineare
parametrische Verstiarkung fiir die Einstrahlungsrichtung des Signals ein Winkel o = —2,5°
relativ zu der Einstrahlungsrichtung der Pumpstrahlung gewéhlt, ergibt sich zwischen dem
Poynting-Vektor der Pumpstrahlung und der Propagationsrichtung der Signalstrahlung
durch den walk-off ein Winkel von 5,8°. Diese Konfiguration ist in Abbildung 2.7(a) skizziert
und wird im Folgenden als nicht walk-off-kompensierende (NWC!) Geometrie bezeichnet,
da die Signalwelle und der Poynting-Vektor der Pumpwelle in unterschiedliche Richtungen
propagieren. In einigen Veroffentlichungen wird alternativ dazu der Begriff ,tangentiale
Phasenanpassung“ benutzt [Broll]. Die zweite Moglichkeit der nicht-kollinearen Phasenan-
passung (siehe Abbildung 2.7(b)) fiir eine Einstrahlung des Signals bei @ = +2,5° weist einen
wesentlich kleineren Winkel p von 0,8° zwischen den Propagationsrichtungen des Signals
und des Poynting-Vektors auf und wird daher Poynting-Vektor-walk-off-kompensierende
(PVWC) Phasenanpassung genannt. Dieser Winkelunterschied hat eine entscheidende
Bedeutung fiir den experimentellen Aufbau. Ein Signalstrahl und ein Pumpstrahl mit
jeweils identischem Strahldurchmesser wg, die am Anfang eines Kristalls perfekt iiberla-
gert sind, laufen durch den walk-off rdumlich auseinander und haben nach einer Lange

= tairli?y) mit v = p £ a keinen Uberlapp mehr. Dies ist in Abbildung 2.8 fiir die NWC-

und PVWC-Phasenanpassung dargestellt. Aus dieser einfachen geometrischen Uberlegung
ergibt sich, dass die PVWC-Geometrie bei der parametrischen Verstirkung mit kleinen
Strahldurchmessern besser geeignet ist als die NWC-Geometrie, da in dieser die Kristalllin-

1 Aus dem Englischen: Non-Walk-off Compensation
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(a) NWC-Phasenanpassung. (b) PVWC-Phasenanpassung.

Abbildung 2.7: Veranschaulichung der nicht-kollinearen Phasenanpassung fiir zwei mogliche
Winkel «.
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Abbildung 2.8: Einfluss des walk-offs fiir die NWC- (v = 5,8°) und PVWC- (y = 0,8°)
Geometrie. Die Propagationslange L gibt an, nach welcher Wegstecke der Pump- (515 nm) und
Signalstrahl (800 nm), in Abhdngigkeit von dem Strahldurchmesser wq, vollstandig separiert
sind. Fir L = 0 gilt, dass beide Strahlen perfekt tiberlagert sind.

ge begrenzt ist und walk-off-Effekte einen deutlich stdrken Einfluss haben. Die rdumliche
und zeitliche Wechselwirkung zwischen Pump-, Signal- und Idlerstrahlung sowie weiteren
entstehenden nichtlinearen Mischprodukten ist jedoch deutlich komplexer als diese stark
vereinfachte Darstellung. Mithilfe von numerischen Simulationen kann der parametrische
Verstarkungsprozess nachvollzogen und eine detaillierte Aussage fiir die jeweilige Konfigu-
ration getroffen werden. Ein grundsétzlicher Unterschied zwischen den beiden Geometrien
besteht in der Propagationsrichtung der Idlerstrahlung. In der PVWC-Geometrie weist
diese einen grofien walk-off zu der Energieflussrichtung der Pumpstrahlung auf, wahrend
in der NWC-Geometrie die Idlerstrahlung teilweise in Richtung des Poynting-Vektors
des Pumpstrahls propagiert und hier neue Signalstrahlung erzeugen kann. In Abbildung
2.6(b) ist zu sehen, dass fiir die PVWC-Phasenanpassung gleichzeitig ein SHG-Prozess im
Bereich von 870 nm phasenangepasst ist. Dieser parasitire Effekt verringert die erreichbare
Leistung in dieser Konfiguration und verursacht einen charakteristischen Leistungseinbruch
in dem Verstarkungsspektrum [Broll]. Um die rdumliche und zeitliche Dynamik eines
parametrischen Verstédrkungsprozesses in der vollen Komplexitidt zusammen mit den vielen
beteiligten nichtlinearen Mischprodukten zu untersuchen, und um die beiden Geometrien
im Detail zu vergleichen, bieten numerische Simulationen eine ideale Moglichkeit. In dem
folgenden Abschnitt 2.2 wird ein geeignetes numerisches Modell vorgestellt und in Ab-
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schnitt 4.6.1 werden Simulationen mit experimentellen Beobachtungen im Detail verglichen.
Mithilfe der numerischen Simulation ist es im Rahmen dieser Arbeit erstmalig gelungen, im
Experiment sichtbare winkelabhangige Mischprodukte bei der parametrischen Verstarkung
in der PVWC-Geometrie vollstéindig zu erkléren.

2.2 Simulationen

In Abbildung 2.6(b) ist die Phasenanpassungskurve fiir eine bestimmte Pumpwellenlédnge
und einen bestimmten Phasenanpassungswinkel dargestellt. Bei der parametrischen Ver-
starkung in der nicht-kollinearen Geometrie ist die Idlerstrahlung spektral aufgespalten
und wird in der PVWC-Geometrie zusétzlich durch die entsprechende Phasenanpassung
in der Frequenz verdoppelt. Fiir bestimmte Frequenzen und Propagationsrichtungen sind
moglicherweise weitere nichtlineare Prozesse phasenangepasst. Neben der Phasenanpassung
ist die rdumliche und zeitliche Uberlagerung entscheidend, sodass die frequenz- und rich-
tungsabhéngigen Laufzeiten der unterschiedlichen Spektralkomponenten einen zusitzlichen
Einfluss haben. Um die vollstdndige rdumliche und zeitliche Dynamik sowie simtliche Pha-
senanpassungsbedingungen fir die unterschiedlichen Propagationsrichtungen, Frequenzen
und Polarisationen erfassen zu konnen, ist ein numerisches Modell notwendig. Im Folgenden
wird eine (2+1) dimensionale numerische Simulation vorgestellt (siche [Lan13; Lan14]). Das
numerische Modell beschriankt sich auf die zeitliche und rdumliche Entwicklung von allen
beteiligten Pulsen sowie deren Wechselwirkung durch nichtlineare Effekte zweiter Ordnung
in (2+1) Dimensionen. Hierbei wird fiir die Propagation in z-Richtung durch den Kristall
die Entwicklung auf der Zeitachse t sowie die rdumliche Wechselwirkung auf der x-Achse
mit den dazugehorigen Fourier-Komponenten f; und f, beschrieben. Die x-Achse enthélt
sémtliche walk-off-Effekte und nicht-kollineare Wechselwirkungen. Auf der orthogonal dazu
stehenden y-Achse treten keine relevanten Phasenanpassungen auf, was z. B. auf dem
Foto von den winkelaufgespaltenen nichtlinearen Mischprodukten im Experiment deutlich
wird (siehe Abbildung 4.23). Fiir die Berechnung werden alle beteiligten Frequenzen und
Mischprodukte jeweils in einem Feld E,(t,z) mit ordentlicher und einem Feld E.(t,z)
mit auflerordentlicher Polarisation zusammengefasst. Fiir jeden Propagationsschritt dz im
Fourierraum gilt nach der Herleitung in [Lan14]:

o (2lono() ~(ansopas

Eo/e(ft7f;taz+dz) :Eo/e(ftafamz)eZ © (2.18)

Die gekoppelten Differentialgleichungen fiir die nichtlineare Wechselwirkung zwischen diesen
beiden Feldern mit orthogonaler Polarisation sind in Gleichung (2.19) und (2.20) angegeben
und lauten:
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Der Parameter ko = % beschreibt hierbei die nichtlineare Wechselwirkung. In der

Simulation wird der nichtlineare Koeffizient deg fiir alle Wellenldngen und Mischprozesse als
konstant angenommen. Fiir die Berechnung der Propagation und der nichtlinearen Wech-
selwirkung wird ein Split-Step-Algorithmus verwendet. Eine detaillierte mathematische
Beschreibung dieses Verfahrens ist beispielsweise in [Boy08] zu finden. Fiir jeden Propagati-
onsschritt dz werden die nichtlinearen Effekte zweiter Ordnung im Raum- und Zeitbereich
berechnet, und anschliefend werden in einem zweiten Schritt, nach einer zweidimensiona-
len Fourier-Transformation, Effekte wie Dispersion, Beugung und walk-off im spektralen
Bereich bestimmt. Mithilfe dieser Simulation ist es mdglich, sdmtliche Mischprodukte
sowie raumliche Effekte eines nichtlinearen Prozesses zu beschreiben. Im Rahmen dieser
Arbeit ist es mithilfe der Simulation erstmals moglich gewesen, im Experiment sichtbare
nichtlineare Mischprodukte bei der parametrischen Verstiarkung in der PVWC-Geometrie
direkt mit der Simulation zu vergleichen und deren Entstehung vollstdndig zu erkléren.
Zusétzlich wurde erstmals die Abhéngigkeit der winkelaufgespaltenen Mischsignale von
der relativen Verzogerung von Signal- und Pumppuls in dem Experiment direkt mit der
Simulation verglichen. Weiterhin wird die numerische Simulation in Kapitel 4 dazu genutzt,
Ansatzpunkte fiir eine weitere Optimierung des parametrischen Verstéarkers zu finden. Der
detaillierte Vergleich von der Simulation mit dem Experiment folgt in Abschnitt 4.6.1 nach
einer Beschreibung des experimentellen Aufbaus des OPCPA-Systems.

Aufgrund der sehr guten Ubereinstimmung zwischen der Simulation und dem Experiment
bei dem OPCPA-System in Kapitel 4, sowie bei einem weiteren OPCPA-System, das in der
Literatur beschrieben wird (siehe [Har12]), wurde in einer gemeinsamen Veréffentlichung
von Lang et al. [Lan13] die NWC- und die PWVC-Phasenanpassungsgeometrie verglichen,
um herauszufinden welche der beiden Geometrien fiir die parametrische Verstdrkung bes-
ser geeignet ist. Ausgehend von der Simulation liefert die PVWC-Geometrie bei einem
Pumpfokus von weniger als 350 pm (Durchmesser bei 1/e?) und Kristalllingen von 5mm,
insbesondere in Hinblick auf das theoretisch moégliche Strahlprofil und den Verlauf der
Phase, ein besseres Ergebnis als die NWC-Geometrie. Exemplarisch ist in Abbildung 2.9 die
simulierte raumliche und zeitliche Intensitatsverteilung nach der Verstarkung in einem 5 mm
langen BBO-Kristall fiir die beiden Geometrien gezeigt. Hierfiir wurden die experimentellen
Parameter der ersten nicht-kollinearen optisch-parametrischen Verstirkerstufe (NOPA!)
in Kapitel 4 verwendet, und fiir den Wechsel der Phasenanpassungsgeometrie wurde das
Vorzeichen von dem Nichtkollinearitatswinkel gewechselt. Der Hauptunterschied zwischen
den beiden Geometrien besteht darin, dass in der PVWC-Geometrie die Propagations-
richtungen des Signals und des Poynting-Vektors des Pumpstrahls einen kleinen Winkel
zueinander aufweisen und die entstehende Idlerstrahlung hierzu einen relativ grofien Winkel
aufweist (siehe Abbildung 2.7(b)). Dies fiihrt dazu, dass nach einer kurzen Propagations-
strecke die entstehende Idlerstrahlung nicht mehr mit der Pump- und Signalstrahlung
iiberlagert ist. Im Gegensatz dazu ist der Winkel zwischen den Propagationsrichtungen
des Signals und des Poynting-Vektors des Pumpstrahls in der NWC-Geometrie deutlich
grofler. Zusatzlich propagiert die entstehende Idlerstrahlung in eine dhnliche Richtung

1 Aus dem Englischen: Noncollinear Optical Parametric Amplifier
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wie der Poynting-Vektor der Pumpstrahlung (siehe Abbildung 2.7(a)) und erzeugt hierbei
zusétzliche Signalstrahlung aulerhalb des eingestrahlten Signals. Dies fithrt zu deutlichen
Unterschieden in der rdumlichen- und zeitlichen Intensitatsverteilung, was in Abbildung
2.9(b) gezeigt ist. Erst bei Kristalllingen von etwa 2 mm und Fokusdurchmessern im Bereich
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(a) Raumliche und zeitliche Intensitétsvertei- (b) Réumliche und zeitliche Intensitétsver-
lung nach der parametrischen Verstdrkung in  teilung nach der parametrischen Verstéar-
der PVWC-Geometrie (o = +2,34°). kung in der NWC-Geometrie (a = —2,34°).

Abbildung 2.9: Simulation der ersten parametrischen Verstéirkerstufe des Systems in Kapitel 4
mit einem Fokusdurchmesser der Pumpe von 350 pm und einer Kristalllinge von 5 mm.

von mehr als 440 pm werden vergleichbare Ergebnisse in Hinblick auf das Strahlprofil und
die Komprimierbarkeit erreicht (siehe [Lan13]). Grundsitzlich bietet die NWC-Geometrie
den Vorteil, dass keine Leistungsverluste aufgrund der parasitaren SHG auftreten. Eine
vergleichbare Schlussfolgerung wurde auch von Bromage et al. getroffen [Brol1]. Im Rahmen
dieser Arbeit wird aufgrund der gewdhlten Kristalllinge von 3 mm bzw. 5mm und den
StrahlgréBen sowie der besseren Vergleichbarkeit der Ergebnisse nur die PVWC-Geometrie
betrachtet.

2.3 Grundprinzip eines parametrischen Verstarkersystems

Es wurde diskutiert, dass bei dem parametrischen Verstarkungsprozess iiber einen breit-
bandig phasenangepassten DFG-Prozess Energie von einem intensiven Pumppuls auf einen
schwécheren Signalpuls {ibertragen werden kann. Als Pumpquelle werden hierbei typischer-
weise gepulste Laser- oder Verstirkersysteme genutzt, um die notwendigen Intensitdten im
Bereich von mehreren 10 GW/cm? an dem nichtlinearen Kristall zu erreichen, die nach den
theoretischen Uberlegungen in Abbildung 2.3 fiir eine effiziente parametrische Verstirkung
notwendig sind.

Mit einer breitbandigen Phasenanpassung in der nicht-kollinearen Geometrie ist es mog-
lich, bei der parametrischen Verstarkung Ausgangsspektren bis hin zu einer Bandbreite von
einer Oktave zu erreichen (siehe z. B. [Rot12]), die eine Pulsdauer von wenigen optischen Zy-
klen unterstiitzen. Die erreichbare Verstarkungsbandbreite geht hierbei iber die Bandbreite
hinaus, die mit Verstérkersystemen auf Basis von Lasermaterialien wie z. B. Titan:Saphir
(siche z. B. [Mou86]) erreicht werden kann. Um mit Titan:Saphir-Verstérkersystemen eine
vergleichbare Pulsdauer wie mit breitbandigen parametrischen Verstérkern zu erreichen,
ist eine nachgelagerte nichtlineare spektrale Verbreiterung notwendig.
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Um mit einem parametrischen Verstarker komprimierte Pulsdauern im Bereich von weni-
gen optischen Zyklen erreichen zu konnen, ist neben der entsprechenden Phasenanpassung
ein kohdrentes Eingangssignal mit einem definierten Phasenverlauf und entsprechend hoher
spektraler Bandbreite notwendig. Hierzu ist beispielsweise ein Titan:Saphir-Oszillator mit
einem oktavbreiten Spektrum (siehe z. B. [Mat13]) ideal geeignet. Die Ausgangspulse einer
solchen Strahlquelle kénnen mithilfe von dispersiven Spiegelpaaren auf < 6 fs komprimiert
werden. Ein weiterer Vorteil hierbei ist die Moglichkeit, dass die &ufleren Flanken des Spek-
trums direkt genutzt werden kénnen, um die CEO-Phase des Oszillators zu stabilisieren
[Rau08b]. Alternativ kann ein Titan:Saphir-Oszillator mit einer geringeren Bandbreite
verwenden werden, dessen Ausgangsspektrum vor der parametrischen Verstirkung iiber
einen nichtlinearen Prozess (z. B. bei der Propagation durch eine photonische Kristallfaser)
spektral verbreitert wird (siehe z. B. [Rot12]). Dies ist zum einen mit Leistungsverlusten
und zusétzlichem experimentellen Aufwand verbunden. Zum anderen gibt es bei dem hoch
nichtlinearen Prozess eine Kopplung zwischen der Intensitit des Eingangssignals und der
nichtlinearen spektralen Verbreiterung. Hierbei haben Schwankungen in der Eingangsinten-
sitdt sowie duflere Storeinfliisse die z. B. die Einkopplung in die photonische Kristallfaser
dndern, einen direkten Einfluss auf das nichtlinear verbreiterte Spektrum. Eine dritte Mog-
lichkeit fiir die Erzeugung eines breitbandigen kohérenten Spektrums besteht darin, einen
schmalbandigen Laser- oder Verstirkerausgang iiber den Prozess der Weillichterzeugung
(siehe z. B. [Bra09]) spektral zu verbreitern. Hierbei kommt es ebenfalls zu einer Kopplung
zwischen der Laserintensitdt und der nichtlinearen spektralen Verbreiterung.

Bei der parametrischen Verstarkung wird keine Energie in dem Kristall gespeichert,
da die Energielibertragung von dem Pumppuls auf den Signalpuls iiber ein virtuelles
Niveau erfolgt (siehe Abbildung 2.1). Das bedeutet, dass Pump- und Signalpuls bei dem
Prozess zeitlich iiberlagert sein miissen. Um dies zu gewéhrleisten, gibt es verschiedene
Ansétze. Eine Mdéglichkeit ist, den Ostzillator fiir die Erzeugung des Eingangssignals und
die Pumpquelle fiir die parametrische Verstarkung elektronisch aufeinander zu stabilisie-
ren. Dieses ist zum einen aufwindig und hat zum anderen den Nachteil, dass sich die
Stabilisierung nicht beliebig genau realisieren ldsst (z. B. <100 fs [Wit05]; rms: <150 fs
[Heel2]). Ein solcher Ansatz ist fiir Pumppulse mit einer Dauer von wenigen 100 fs nicht
geeignet. Ein alternativer Ansatz besteht darin, einen geringen Anteil eines intensiven
schmalbandigen Verstiarkerausgangs in einem nichtlinearen Prozess, wie zum Beispiel der
Weifllichterzeugung, spektral zu verbreitern und somit breitbandige Signalstrahlung zu
erzeugen, die optisch mit dem Verstarkerausgang zum Pumpen des parametrischen Ver-
starkungsprozesses synchronisiert ist (siehe z. B. [Emo10; Pup15]). Die Ausgangspulsdauer
von solchen Systemen liegt typischerweise oberhalb von etwa 10 fs. FEin Nachteil bei einem
solchen Ansatz ist, dass die CEO-Phase nicht direkt stabilisiert werden kann. Stattdessen ist
z. B. ein zusétzlicher DFG-Prozess notwendig (siehe z. B. [Sch14]). Eine dritte Moglichkeit
besteht darin, einen Teil eines breitbandigen Lasers (z. B. 700 nm - 900 nm) in einer ent-
sprechenden nichtlinearen Faser spektral so zu verbreitern, dass Strahlung im Bereich des
nahen Infrarot entsteht, und diese anschlieflend z. B. mit Ytterbium basierten Verstérkern
(Faser- oder Festkorperverstiarker) zu verstérken (siehe z. B. [Rot12; Tav10; Tei05]). Als
vierte und im Rahmen dieser Arbeit verfolgte Moglichkeit kann ein ultra-breitbandiger
Titan:Saphir-Oszillator (z. B. venteon dual, Laser Quantum) verwendet werden, der direkt
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ein oktavbreites Ausgangsspektrum bereitstellt (siehe z. B. [Rau08b]). Dieses kann iiber
einen Filterspiegel in ein breitbandiges Signal fiir die parametrische Verstarkung und ein
Eingangssignal fiir ein Hochleistungsverstiarkersystem im Wellenldngenbereich um 1 pm
aufgeteilt werden. Somit konnen die infraroten Spektralanteile ohne weitere spektrale
Verbreiterung des Oszillatorspektrums z. B. in einem Ytterbium dotierten Faserverstérker
verstirkt werden. Dadurch wird eine direkte optische Synchronisierung zwischen dem
Signal- und Pumppuls erreicht (siehe z. B. [Ahr16; Mat13; Pril5; Sch10]).

Neben der zeitlichen Synchronisierung von Pump- und Signalpuls ist es fiir eine effiziente
Energietibertragung zusétzlich notwendig, die Signalpulsdauer auf die Pumppulsdauer an-
zupassen. Dazu wird der Signalpuls vor der Verstarkung typischerweise bei der Propagation
durch Material oder mithilfe der Dispersion von einem Gitter- oder Prismenstrecker zeitlich
gestreckt und auf die Dauer des Pumppulses angepasst. Gleichzeitig wird dadurch die
Pulsspitzenleistung des Signals an den Kristallen sowie bei der Propagation durch den
Verstarker deutlich reduziert. Bei extrem kurzen Pumppulsen von wenigen 100 fs ist bei der
breitbandigen parametrischen Verstiarkung kein zusétzlicher Strecker notwendig, da bereits
die Dispersion der nichtlinearen Kristalle zum Strecken des Signalpulses ausreicht. Erst nach
der parametrischen Verstiarkung wird der verstiarkte Signalpuls zeitlich komprimiert, um
die maximale Pulsspitzenleistung fiir ein nachfolgendes Experiment zu erreichen. Hierbei
bieten Pumppulsdauern von wenigen 100 fs bis hin zu mehreren Pikosekunden den Vorteil,
dass breitbandige dispersive Spiegelpaare fir eine hocheffiziente Dispersionskompensation
genutzt werden konnen. Bei ldngeren Pumppulsen sind deutlich komplexere Aufbauten
mit Prismen oder Gittern notwendig. In Abbildung 2.10 ist ein schematischer Aufbau
eines OPCPA-Systems zur Veranschaulichung dieses Prinzips dargestellt. Nach der ersten
experimentellen Realisierung (siche [Dub92]) wurde dieses Konzept fir eine Vielzahl von
Wellenldngen, von dem sichtbaren bis in den infraroten Spektralbereich (siehe z. B. [Bal02;
Bril0; Heel0]), mit unterschiedlichen Verstarkerkonzepten gezeigt (siehe z. B. [Cer03;
Dub06; Fat14; Vaul4]).

Synchronisationé

Kurzpulslaser ‘—@

Kompressor

Abbildung 2.10: Schematischer Aufbau eines OPCPA-Systems. Die Ausgangspulsdauer eines
Kurzpulslasers wird mit einem Strecker auf die Pulsdauer von einem gepulsten Verstérkersystem
angepasst. In einem breitbandig phasenangepassten x(?)-Prozess wird die Energie von dem
Pumppuls auf den Signalpuls iibertragen und dieser wird anschlieend zeitlich komprimiert.

Ein parametrischer Verstirker bei einer hohen Pulswiederholrate (> 100 kHz) mit einer
Ausgangspulsdauer im Bereich von wenigen optischen Zyklen und einer Pulsenergie im
Bereich von 10 pJ bis 20J ist ideal fiir eine Vielzahl von Experimenten geeignet, bei
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denen die nichtlineare Wechselwirkung zwischen einem Medium und dem Laserfeld un-
tersucht wird. Beispielsweise wird bei einer Pulsdauer von 8 fs, einem Fokusdurchmesser
von 30 um und einer Pulsenergie von 1011J eine Intensitit von ~3,3-10'* W /cm? erreicht.
Diese ist ausreichend fiir die Erzeugung von hoher-harmonischer Strahlung, da eine In-
tensitit von 10'* W/cm? vergleichbar zu der Feldstirke in einem Atom ist und dieses
somit in nur einem Schritt ionisiert werden kann (siehe z. B. [Pau01b]). Die hohe Puls-
wiederholrate bietet wiederum diverse Vorteile fiir verschiedene Anwendungen, wie zum
Beispiel Koinzidenzmessungen mit Reaktionsmikroskopen (siehe z. B. [Furl6; Rot16]), die
Photoelektronenmikroskopie (siehe z. B. [Mik09]) oder die Photoelektronenspektroskopie
(siehe z. B. [Roh11]). Durch die hohe Pulswiederholrate kommt es bei Messungen, bei
denen pro Laserpuls nur ein Event detektiert wird, zu einer signifikanten Reduzierung
der Messzeit gegeniiber den typischerweise genutzten 1-kHz-Lasersystemen auf Basis von
Titan:Saphir-Kristallen. Das heifit, dass eine Messung, die vorher eine Stunde gedauert
hétte, bei 100kHz in 36 Sekunden moglich ist, oder dass bei gleicher Messzeit zwei Gro-
Benordnungen mehr Messdaten produziert werden kénnen und somit die Statistik deutlich
verbessert wird. Auf die experimentelle Realisierung von OPCPA-Systemen fiir die genann-
ten Anwendungen sowie auf physikalische Effekte bei der parametrischen Verstéarkung wird
in den nachfolgenden Kapiteln eingegangen.



KAPITEL 3

OPCPA-System bei 100 kHz mit einem Nd:YVO,-Verstarker als
Pumpquelle

In dem folgenden Kapitel wird ein OPCPA-System im Detail vorgestellt, welches ideale
Parameter fiir die zuvor genannten Anwendungen liefert. Bei diesem System wird erstmals
bei hohen Pulswiederholraten ein CPA-freier und mehrstufiger Nd:YVO,!-Verstirker mit
optischer Synchronisierung zu einem ultra-breitbandigen Titan:Saphir-Oszillator realisiert
und als Pumpquelle fiir die breitbandige parametrische Verstiarkung in Doppeldurchgéingen
in zwei nicht-kollinearen parametrischen Verstarkerstufen genutzt. Das Verstarkerkonzept
auf Basis von Nd:YVO, bietet die Vorteile, dass in den Kristallen mit wenigen Millimetern
Lénge eine hohe Verstarkungseffizienz erreicht wird und aufgrund der Strahlgréfien in
den Verstéarkerkristallen bei der erreichten Pumppulsenergie auf einen zusétzlichen Stre-
cker und Kompressor verzichtet werden kann, was einen sehr kompakten und effizienten
Aufbau ermoglicht. Die optische Synchronisierung des Verstéirkersystems mit den Signal-
pulsen aus dem Titan:Saphir-Oszillator ist fiir einen stabilen Betrieb des parametrischen
Verstéarkers entscheidend, da ein zeitlicher Jitter zwischen den beiden Pulsen zu einer
Anderung der Ausgangsenergie und des Spektrums fiihrt. Mit der Pumpquelle wird eine
Ausgangspulsdauer im Bereich von 10 Pikosekunden und eine Pulsenergie von 190 nJ er-
reicht. Bei der parametrischen Verstiarkung wird in zwei nichtlinearen Kristallen jeweils
ein Doppeldurchgang realisiert und auf dem Hin- und Riickweg jeweils ein Teilbereich des
Pumppulses abgebaut. Der Vorteil hiervon ist, dass ein Unterschied zwischen der Signal-
pulsdauer und der Pumppulsdauer ausgeglichen werden kann und der Signalpuls nicht auf
die Pumppulsdauer gestreckt werden muss. Dies erméglicht die Nutzung von effizienten und
breitbandigen dispersiven Spiegelpaaren fiir die Pulskompression. Weiterhin wird in diesem
Kapitel untersucht, welchen Einfluss die Anzahl der Verstarkerstufen auf die erreichbare
parametrische Effizienz hat, um daraus Riickschliisse fiir zukiinftige Systeme abzuleiten.
Zusétzlich werden die Ausgangspulse des OPCPA-Systems mithilfe einer Kreuzkorrelations-
messung im Zeitbereich analysiert, um einen eventuellen Superfluoreszenzuntergrund nach
den insgesamt vier Verstarkerdurchgangen abschétzen zu kénnen. Abschliefend werden
Limitierungen sowie Ansatzpunkte fiir eine Optimierung diskutiert.

1 Neodynium-Ytterbium-Vanadat
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3.1 Experimenteller Aufbau

Der schematische Aufbau des OPCPA-Systems ist in Abbildung 3.1 dargestellt. Als Aus-
gangspunkt wird ein Titan:Saphir-Oszillator verwendet, der in zwei optisch synchronisierten
Ausgingen sowohl das breitbandige Eingangssignal fiir die parametrischen Verstarkerstufen
als auch das Eingangssignal fiir ein gepulstes Verstérkersystem zum Pumpen des OPCPA-
Systems bereitstellt. Als Pumpquelle wird ein faserbasierter Vorverstiarker mit einem

Hauptverstéarker
100 kHz Neo | o
70 n _ VAN—ZP_U 4| neo
Vorverstarker =1 - VAN-2P)
Titan:Saphir- 190 pJ
Oszillator
SHG 2 SHG 1
5 S
venteon dual % >
NOPA 1/2 NOPA 3/4_
5 — —10
3 mW / 80 MHz / 1060-1070 nm - - -
120 mW / 80 MHz / 650-1020 nm b
Strecker Kompressor

Abbildung 3.1: Schematischer Aufbau des OPCPA-Systems. venteon dual = breitbandiger
Titan:Saphir-Oszillator; Vorverstirker = zweistufiger Faserverstéirker (siehe auch Abb. 3.5), neo
VAN-2P = zweistufiger Nd:YVOy-Verstarker; SHG 1/2 = Frequenzverdopplungsstufen; NOPA
1-4 = nicht-kollinearer optisch-parametrischer Verstarker; DCM-Kompressor = breitbandige
Pulskompression mit dispersiven Spiegeln.

integrierten Pulspicker und zwei aufeinanderfolgenden Hauptverstirkermodulen mit jeweils
zwei Nd:YVOy-Kristallen als Verstarkungsmedium genutzt. Die Ausgangsstrahlung des
Hauptverstérkers wird anschieflend in zwei aufeinanderfolgenden nichtlinearen Kristallen
in der Frequenz verdoppelt (SHG 1/2 in Abbildung 3.1). Die Besonderheit hierbei ist,
dass die nicht konvertierte fundamentale Strahlung nach der ersten SHG-Stufe in einer
zweiten SHG-Stufe verdoppelt wird, sodass anschlielend zwei Ausgénge zum Pumpen von
zwei NOPA-Stufen genutzt werden konnen. Die beiden NOPA-Stufen werden in einem
Doppeldurchgang betrieben, indem der Signal- und Pumpstrahl nach dem ersten Durchgang
jeweils mithilfe eines gekriimmten Spiegels in den Kristall zuriick fokussiert werden. Hierbei
wird iiber das Anpassen der relativen Laufzeit zwischen den beiden NOPA-Durchgingen
jeweils ein unterschiedlicher Anteil des Pumppulses genutzt. Dies ermoglicht eine effiziente
parametrische Verstarkung, obwohl der Signalpuls bei der Propagation durch Glassubstrate
nur auf wenige Pikosekunden gestreckt wurde und deutlich kiirzer als der Pumppuls ist.
Der Vorteil hierbei ist, dass breitbandige dispersive Spiegelpaare fiir die Pulskompression
genutzt werden konnen, was einen effizienten und kompakten Aufbau ohne kritische Justa-
gefreiheitsgrade ermoglicht. Auf die verschiedenen Abschnitte des Systems und innovativen
Ansétze wird in den folgenden Abschnitten im Detail eingegangen.

3.2 Der Titan:Saphir-Oszillator

In Abschnitt 2.3 wurden Moglichkeiten diskutiert, um bei einem parametrischen Verstér-
kersystem eine Synchronisierung zwischen dem Pump- und Signalpuls zu realisieren. Im
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Folgenden wird als Ausgangspunkt fiir die parametrischen Verstéirkersysteme ein breitban-
diger Kerr-Linsen modengekoppelter Titan:Saphir-Oszillator (siehe z. B. [Rau08b; Sch03])
genutzt, dessen Ausgangsspektrum Spektralkomponenten im Bereich zwischen 587 nm
und 1145nm (gemessen bei -30dB) umfasst (siehe Abbildung 3.2, blaue Kurve). Diese
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Abbildung 3.2: Logarithmische Darstellung des Ausgangsspektrums des Titan:Saphir-
Oszillators (blau), nachdem die infraroten Spektralkomponenten im Bereich von 1020 - 1070 nm
separiert wurden. In rot ist das Spektrum des gefilterten Infrarotanteils nach einem zusétzlichen
Bandpassfilter (Zentralwellenldnge: 1064 nm, Halbwertsbreite: 10 nm) gezeigt.

breitbandige Strahlquelle bietet den Vorteil, dass das Ausgangsspektrum direkt in zwei
Spektralbereiche aufgeteilt werden kann und die langwelligen Spektralkomponenten im
Bereich > 1000 nm innerhalb der Verstarkungsbandbreite von Ytterbium-dotierten Fa-
serverstiarkern liegen (siehe z. B. [Pas97]). Eine zusatzliche spektrale Verbreiterung des
Spektrums tiber einen nichtlinearen Prozess ist hierbei nicht notwendig, sodass potenzielle
Storeinfliisse, wie zum Beispiel eine Kopplung zwischen der Laserintensitiat und dem nicht-
linear verbreiterten Spektrum, entfallen. Die Aufteilung des Oszillatorspektrums erfolgt
mithilfe eines dichroitischen Spiegels mit einer Transmission in dem Bereich von 1020 nm -
1070 nm und einer breitbandigen Reflexion fiir die Spektralkomponenten von 600 nm bis
1200 nm. Die Spektralanteile in Transmission und in Reflexion sind nach der Aufteilung
optisch miteinander synchronisiert. Der reflektierte iibrige Anteil mit einer Pulsenergie von
2,5nJ und einer spektralen Breite von 365 nm (gemessen bei -10dB - siehe Abbildung 3.2)
kann mithilfe von dispersiven Spiegeln auf eine Pulsdauer von < 6 fs komprimiert werden
und ist damit als Eingangssignal fiir ein OPCPA-System mit einer Ausgangspulsdauer
von wenigen optischen Zyklen ideal geeignet. Die Spektralanteile in Transmission werden
mit einem zusétzlichen Bandpassfilter (10 nm Halbwertsbreite bei 1064 nm) gefiltert, um
die Zentralwellenlénge fiir den nachfolgenden Faserverstirker anzupassen. Der Oszillator
liefert nach dem Filter eine mittlere Leistung von 3mW als Eingangssignal fiir einen
nachfolgenden Verstérker. Aufgrund der Tatsache, dass bei der parametrischen Verstarkung
keine Energie in dem Kristall gespeichert wird und somit der zeitliche Uberlapp von Signal-
und Pumppuls entscheidend ist, muss bei der Planung des Hochleistungsverstarkers fiir die
infraroten Spektralanteile bereits das Dispersionsmanagement fiir das breitbandige Signal
berticksichtigt werden. Auf dieses wird im Folgenden néher eingegangen.
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3.2.1 Dispersionsmanagement fiir den Signalpuls

Bei dem Strecker- und Kompressorkonzept fiir das breitbandige Signal liegt der Schwerpunkt
auf einem moglichst kompakten und einfachen Aufbau, der eine sehr grofie Bandbreite von
mehreren 100 nm unterstiitzt. Hierbei soll der breitbandige Signalpuls nahezu verlustfrei
nur mithilfe von Materialdispersion zeitlich gestreckt werden und anschliefend mit einer
effizienten und kompakten Kompression, basierend auf breitbandigen dispersiven Spiegeln
(siehe z. B. [Kdr01]), komprimiert werden. Kompliziertere und weniger effiziente Ansétze
mit breitbandigen Pulsformern (siehe z. B. [Rau08a]) sowie Prismen- beziechungsweise
Gitterstrecker und -kompressoren werden nicht verfolgt. Mit solchen Konzepten ist keine
effiziente Kompression bei einer hohen spektralen Bandbreite von mehreren 100 nm bis
hin zu oktavbreiten Spektren mdoglich, da die optimale Effizienz nur fiir einen bestimmten
Einfallswinkel (Brewsterwinkel, Littrow-Winkel) und eine bestimmte Wellenlénge erreicht
wird. Zum zeitlichen Strecken des Signalpulses sind stattdessen in diesem System mehrere
antireflexbeschichtete Quarzglassubstrate vorgesehen. Mit diesen kann die Signalpulsdau-
er mit minimalen Verlusten angepasst werden. Zusétzlich muss die Propagation durch
mehrere Meter Luft sowie durch die BBO-Kristalle zur parametrischen Verstarkung bei
der Dispersion beriicksichtigt werden. Zum Kompensieren der Dispersion in dem Aufbau
sind speziell beschichtete Spiegelpaare (venteon DCM 11'; Laser Quantum) vorgesehen.
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(a) Gemessene Gruppengeschwindigkeitsdispersionskurve (b) Foto des Spiegelkompressors
(GDD) der dispersiven Spiegelpaare: Spiegel A (rot), Spiegel in dem experimentellen Aufbau.
B (blau), Dispersion pro Paar als Mittelwert aus beiden
Kurven (schwarz).
Abbildung 3.3: Dispersionskurve der dispersiven Spiegel zusammen mit einem Foto des
experimentellen Aufbaus.

Das paarweise Design der Spiegel ist hierbei so optimiert, dass jeder einzelne Spiegel
Oszillationen in der Gruppengeschwindigkeitsdispersion (GDD) aufweist, die im Paar so
gegeneinander verschoben sind, dass sich im Mittel ein Dispersionsverlauf mit geringen

1 Reflektivitdt: 650 nm - 1050 nm, GDD pro Spiegelpaar: -130 fs? bei 800 nm. Der Dispersionsverlauf pro
Reflexion auf einem Spiegelpaar ist auf die Kompensation der Dispersion von 1,8 mm BBO optimiert.
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Oszillationen und einer leichten Steigung ergibt (siehe Abb. 3.3(a)). Der Dispersionsverlauf
wurde hierbei optimiert, um die Dispersion von BBO-Kristall auszugleichen. Im Gegensatz
zu prismen- oder gitterbasierten Kompressoren ermoglichen Spiegel sehr kompakte und
einfache Aufbauten mit sehr hoher Effizienz und mafigeschneiderter Dispersion bis in hohere
Dispersionsordnungen. Wie in Abbildung 3.3(a) zu sehen ist, weist der Dispersionsverlauf
geringe Oszillationen in der GDD auf, da es zum einen bei dem Design Randbedingungen
in der Anzahl, Dispersion und Dicke der einzelnen Schichten gibt, und es zum anderen
aufgrund der vielen Lagen in der Beschichtung zu minimalen Abweichungen von der Desi-
gnkurve kommt. Dies fithrt bei einer hohen Anzahl von Reflexionen zu einer Abnahme der
erreichbaren Pulsqualitédt. In Abbildung 3.4 ist die minimal erreichbare Pulsdauer sowie
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Abbildung 3.4: Berechnete Pulsspitzenleistung (blau, linke Achse) und Pulsdauer (rot, rechte
Achse) in Abhéngigkeit von der Anzahl der paarweisen Reflexionen auf den dispersiven Spiegeln
(untere Achse) und gleichzeitig optimaler Kompression mit Quarzglas (obere Achse) fiir einen
berechneten Puls aus dem Spektrum in Abbildung 3.2, das auf den Reflexionsbereich der
dispersiven Spiegel von 650 nm bis 1050 nm gefiltert wurde.

die Anderung der Pulsspitzenleistung in Abhingigkeit von der Anzahl der Reflexionen
pro Spiegelpaar zusammen mit der entsprechenden Propagationslénge durch Quarzglas
dargestellt. Fiir die Berechnung wurde eine flache Phase fiir das Spektrum des Oszillators
(siehe Abbildung 3.2) angenommen und zusétzlich die Bandbreite auf den Reflexionsbereich
der Spiegel von 650 nm bis 1050 nm eingeschrénkt. AnschlieSfend wurde der Signalpuls
numerisch mit dem theoretischen Dispersionsverlauf von Fused-Silica gestreckt und mit
einem Vielfachen des gemessen Dispersionsverlauf der Spiegelpaare komprimiert. Uber eine
Anpassung der Materialstdarke wurde dabei fiir jeden Messpunkt der berechnete Puls auf
maximale Pulsspitzenleistung optimiert und anschlieflend die Pulsdauer bestimmt. Um eine
komprimierte Pulsdauer im Bereich von 8 fs theoretisch erreichen zu kénnen, ergibt sich
nach Abbildung 3.4 fiir den gemessenen Dispersionsverlauf der geplanten dispersiven Spiegel
und das fundamentale Spektrum des Oszillators eine obere Grenze von 35 paarweisen
Reflexionen auf den dispersiven Spiegeln. Der berechnete Signalpuls ist in diesem Fall vor
der Kompression auf einen Zeitbereich (gemessen bei 10 % der maximalen Intensitét) von
3,5 ps gestreckt. Daraus ergibt sich als Anforderung an die geplante Pumpquelle, dass die
Pumppulsdauer fiir einen optimalen zeitlichen Uberlapp ebenfalls im Bereich von wenigen
Pikosekunden liegen sollte.
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3.3 Pumpquelle

In dem folgenden Abschnitt wird auf das gewédhlte Verstirkerkonzept im Detail einge-
gangen. Ziel bei diesem ist, eine Pumpquelle mit mehreren 100 pJ Pulsenergie bei einer
Ausgangspulsdauer im Bereich von wenigen Pikosekunden zu realisieren, um bei der pa-
rametrischen Verstarkung eine Pulsenergie im Bereich von 10 1J und mehr zu erreichen.
Der denkbar einfachste Ansatz fiir eine Pumpquelle ist ein direktes Verstiarken des Signals
aus dem Ostzillator, ohne dass die Pulsspitzenleistung wéhrend der Verstdrkung durch
ein zusatzliches Strecker- und Kompressorkonzept reduziert werden muss. Fiir den Fall,
dass die spektrale Breite an dem Ausgang des Verstéirkers sehr gering ist, hat die Di-
spersion bei der Propagation durch den Verstérkeraufbau nur einen geringen Einfluss auf
die Ausgangspulsdauer. Dies bedeutet, dass die Pulse an dem Verstirkerausgang direkt
genutzt werden konnen, ohne dass zusétzliche Leistungsverluste in der GroBenordnung von
typischerweise 20 % - 30 % durch die Pulskompression auftreten. Ein weiterer Vorteil des
strecker- und kompressorfreien Ansatzes ist der geringere Platzbedarf sowie eine deutliche
Reduzierung der Justagefreiheitsgrade. Um Probleme mit nichtlinearen Effekten wéhrend
der Verstarkung zu vermeiden, die zu einer Abnahme der erreichbaren Pulsqualitdt fithren,
ist bei der angestrebten Pulsenergie fiir einen solchen Ansatz ein Festkorperverstarker mit
kurzen Wechselwirkungsldngen und groflien Strahldurchmessern ideal geeignet. Im Rah-
men dieser Arbeit wurde hierzu ein Ansatz auf Basis von mehreren aufeinanderfolgenden
Nd:YVOy-Kristallen als Verstdrkermedium gewahlt. Mit diesem Material kann eine hohe
Effizienz erreicht werden, wiahrend die Verstarkungsbandbreite eine Pulsdauer von wenigen
Pikosekunden unterstiitzt. Mit dem gewéhlten Verstirkeraufbau ist es moglich, eine mitt-
lere Leistung im Bereich von wenigen Milliwatt sehr effizient zu verstirken. Die mittlere
Ausgangsleistung aus dem Verstarker ist zum einen durch die maximale Pumpleistung
begrenzt, die in dem Kristall deponiert werden kann, bevor es aufgrund von thermischen
Spannungen zu einer Beschiddigung kommt, und zum anderen durch die Eingangsleistung
fir die Verstdrkerstufen. Das direkte Verstédrken der infraroten Spektralanteile aus dem
Titan:Saphir-Laser bei einer Pulswiederholrate von 80 MHz wiirde daher nicht zu der
angestrebten Pulsenergie zum Pumpen des OPCPA-Systems fithren. Zur Steigerung der
Pulsenergie wird daher die Pulswiederholrate reduziert. Hierzu werden die Pulse aus dem
80 MHz Pulszug mit einem akustooptischen Modulator (AOM) selektiert und es wird nur
jeder 800te Puls verstirkt, wodurch an dem Ausgang des Verstérkers eine Pulswiederholrate
von 100kHz erreicht wird. Hierbei verringert sich gleichzeitig die mittlere Leistung um
einen Faktor 800, sodass die 3mW aus dem Titan:Saphir-Oszillator nach dem Reduzieren
der Pulswiederholrate fiir ein sinnvolles Verstarken zu gering sind. Um die Verluste bei
dem Verringern der Pulswiederholrate auszugleichen, ist daher eine Vorverstéirkerstufe
notwendig. Als Schnittstelle zwischen dem Oszillator und dem Festkorperverstarker wurde
aus diesem Grund ein faserbasierter Vorverstiarker aufgebaut, mit dem die Pulsenergie aus
dem Ostzillator von 37,5 pJ durch Verstiarken und anschliefenden Reduzieren der Pulswie-
derholrate um mehr als drei Groflenordnungen erhéht wird. Hierbei ist es wichtig, dass
zum einen die Bandbreite aus dem Vorverstirker grofler ist als die Verstarkungsbandbreite
von Nd:YVOy, und zum anderen, dass innerhalb dieser Bandbreite der Einfluss der Disper-
sion auf die Pulsdauer moglichst gering ist, da beides einen Einfluss auf die erreichbare
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Ausgangspulsdauer des Festkorperverstiarkers hat. Ein Verstarkerkonzept auf Basis von
Glasfasern bietet hierbei die entscheidenden Vorteile, dass einerseits ein monolithischer
und vollstiandig justagefreier Ansatz realisiert werden kann und andererseits in Glasfasern
aufgrund der langen Wechselwirkungslinge und dem perfekten Uberlapp zwischen dem
dotieren Signalkern und dem Signal eine effiziente Verstiarkung erreicht wird. Die erreichbare
Pulsenergie und Pulsqualitét ist hierbei durch nichtlineare Effekte bei der Propagation
durch die Faserstrecke begrenzt. Ein faserbasiertes Verstarkersystem zum Pumpen eines
parametrischen Verstirkers erfordert daher einen Strecker- und Kompressoraufbau, um
die Pulsspitzenleistung wéahrend der Verstidrkung zu reduzieren und die akkumulierte
nichtlineare Phase zu verringern. In dem folgenden Abschnitt wird im Detail auf den
faserbasierten Vorverstérker eingegangen.

3.3.1 Faserbasierter Vorverstarker

Als Schnittstelle zwischen dem Nd:YVOgy-Verstéirker und dem Titan:Saphir-Oszillator dient
ein zweistufiger polarisationserhaltender (PM)! faserbasierter Vorverstirker mit einem
zusétzlichen Pulspicker, um die Pulswiederholrate anpassen zu konnen (siehe Abb. 3.5).
Die Verwendung von PM-Fasern bietet hierbei den Vorteil, dass es aufgrund der starken
induzierten Doppelbrechung durch zwei zuséatzliche Stresskerne um den Signalkern zwei
Polarisationsachsen gibt, in denen die zusétzliche Doppelbrechung durch die Lage oder
Temperatur der Faser zu vernachléssigen ist. Zur Verringerung der Pulswiederholrate wird
zwischen den beiden Verstirkerstufen ein fasergekoppelter AOM genutzt. Das zweistufige
Verstarkerkonzept ist hierbei notwendig, um sicherzustellen, dass nach dem Pulspicker
eine ausreichende mittlere Leistung fiir die nachfolgende Verstéirkerstufe erreicht wird.
Aufgrund der Zerstérschwelle des AOMs wére die Ausgangsleistung der ersten Faserverstér-
kerstufe nach dem Reduzieren der Pulswiederholrate ohne die zweite Faserverstérkerstufe
fiir eine effiziente Verstirkung in dem Nd:YVO4-Hauptverstiarker nicht ausreichend. Der
Titan:Saphir-Oszillator liefert als Eingangssignal fiir den Vorverstirker Spektralanteile
zwischen 1010 nm und 1070 nm und eine mittlere Leistung von ~15 mW. Uber einen zusétz-
lichen Bandpassfilter vor dem Faserverstirker wird die Zentralwellenldnge des Spektrums
auf den Festkorperverstirker angepasst. Es wird eine Filterbreite von 10 nm gewahlt, um
nach dem Filter eine ausreichend hohe mittlere Leistung fir den Faserverstarker zu erhalten,
und um den Puls bei der Propagation durch eine Faserstrecke zeitlich zu strecken. Hierzu
wird vor der ersten Faserverstirkerstufe eine 100 m lange PM Singlemode-Faser (PM980)
genutzt. Aus dem Eingangsspektrum ergibt sich mit der Dispersion von 100 m Quarzglas
nach der Streckerfaser eine berechnete Pulsdauer von 27,5 ps. Bei einer deutlich geringeren
Bandbreite wéire mehr Dispersion notwendig, um eine vergleichbare gestreckte Pulsdauer
zu erreichen, und zusatzlich wiirde sich die mittlere Leistung nach dem Filter reduzieren.
Der gewéahlte Ansatz stellt hierbei einen Kompromiss dar, da das Ausgangsspektrum
des faserbasierten Vorverstirkers eine deutlich hohere spektrale Breite aufweist als die
Verstarkungsbandbreite des nachfolgenden Hauptverstiarkers. Der Vorteil hierbei ist, dass

1 Aus dem Englischen: Polarisation Maintaining
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sichergestellt ist, dass die Bandbreite an dem Ausgang des Nd:YVO,4-Verstéarkers nicht
durch die Bandbreite aus dem faserbasierten Vorverstéarker limitiert ist und somit die
maximale bandbreitenbegrenzte Pulsdauer unterstiitzt wird.

Nach dem Bandpassfilter wird eine mittlere Leistung von 3 mW bei 80 MHz Pulswie-
derholrate erreicht, was einer Pulsenergie von 37,5 pJ entspricht. Fiir die Verstarkung
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Abbildung 3.5: Schematischer Aufbau des Faservorverstiarkers, AOM = akustooptischer
Modulator.

in der ersten Verstirkerstufe wird eine Ytterbium-dotierte Doppelkernfaser mit einem
Signalkerndurchmesser von 6 pm und einem Pumpkerndurchmesser von 125 pm verwendet.
Der Vorteil des Doppelkern-Konzeptes ist, dass giinstige und leistungsstarke fasergekoppelte
Multimode-Pumpdioden verwendet werden konnen. In diesem Fall kommen fiir die beiden
Verstarkerstufen Pumpdioden mit einem Faserkerndurchmesser von 105 pm und bis zu
9 W mittlerer Leistung im Spektralbereich um 976 nm zum Einsatz, deren Ausgang jeweils
iber einen faserbasierten Pumpkoppler in die Faserstrecke eingekoppelt wird. Die erste
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Abbildung 3.6: Ausgangsparameter der ersten Vorverstarkerstufe.
Verstérkerstufe liefert bis zu 500 mW mittlere Leistung (siche Abbildung 3.6(a)), ohne

einen signifikanten Anstieg der spontanen verstirkten Emission (ASE!) zu zeigen (siche
Abbildung 3.6(b)). Der ASE-Untergrund liegt iiber den gesamten Verstidrkungsbereich ca.

1 Aus dem Englischen: Amplified Spontaneous Emission
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25dB unterhalb des Signals. Als Arbeitspunkt fiir die erste Verstérkerstufe wurde eine
mittlere Leistung von 400 mW festgelegt, um unterhalb der Zerstérschwelle von 500 mW des
nachfolgenden fasergekoppelten AOMs zu bleiben. Der AOM auf Basis eines Tellurdioxid-
Kristalls erreicht bei einer Treiberfrequenz von 250 MHz Schaltzeiten von 6 ns (Schalten
von 10 % - 90 % Transmission), was ausreichend schnell ist, um einzelne Pulse aus dem
80 MHz Pulszug mit einem Pulsabstand von 12,5 ns auszuschneiden. In Abbildung 3.7(a)

3 350 -
= 100 KHy —&—
2 . 300 1 MHz @ y
E 25 g (
2 ’ E 250
k m o

: ’
| 3 200
3 15 ﬁ
ﬁ %, 150 P
g |
g 2 100
p=1 | Gl
2 05 E |
3 S=caRnnnE I ISR a e 4
o 0 T ,

1 15 2 25 3 35 4 45 5 55 6
Pumpleistung (W)

0
0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000
Pulswiederholrate (kHz)

(a) Gemessene mittlere Leistung nach dem
AOM in Abhéngigkeit von der eingestellten
Pulswiederholrate bei einer konstanten Ein-
gangsleistung von 400 mW vor dem AOM
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und einer Transmission ohne Pulsunter-
driickung von 54 %.

der entsprechenden Eingangsleistung aus
Abbildung 3.7(a). Die Messungen wurden
nach zwei optischen Isolatoren sowie einem
doppelbrechenden Filter zur Unterdriickung
der ASE bei 1030 nm, vor dem Nd:YVOg4-
Hauptverstérker aufgenommen.

Abbildung 3.7: Leistung nach dem AOM in Abhéngigkeit von der Pulswiederholrate und
Ausgangsleistung der zweiten Vorverstarkerstufe.

ist die mittlere Leistung nach dem AOM in Abhéngigkeit von der Pulswiederholrate fiir
eine mittlere Leistung von 400 mW vor dem AOM gezeigt. Bei 100 kHz steht fiir die zweite
Verstéirkerstufe somit nur noch eine mittlere Leistung von 230 pW als Eingangssignal zur
Verfiigung. Fiir diese Stufe wird eine Ytterbium-dotierte Doppelkernfaser mit einem Signal-
kerndurchmesser von 20 pm verwendet, um die nichtlinearen Effekte bei der Propagation
durch die Faser zu reduzieren. Dies ist notwendig, da der Puls lediglich auf ~27 ps gestreckt
wurde und aufgrund der niedrigeren Pulswiederholrate eine deutlich hohere Pulsenergie im
Vergleich zu der ersten Stufe erreicht wird. Eine Verstédrkung in einer Ytterbium-dotierten
Singlemode-Faser mit einem deutlich kleineren Signalkern wire aufgrund des B-Integrals
nicht sinnvoll moglich gewesen. Daher wird eine Verschlechterung des Ausgangsstrahlprofils
aufgrund der hoheren Modenanzahl, die in diesem Fasertyp gefiihrt werden kann, in Kauf
genommen. Die Singlemode-Faser nach dem zweiten Pumpkombiner wurde direkt auf die
Ytterbium-dotierte Faser mit einem Kerndurchmesser von 20 pm gespliced. Die Idee hierbei
war, in der Multimode-Faser nur die Grundmode anzuregen (siehe z. B. [Fer98]) und auf
einen zusétzlichen Modenfeldadapter mit zuséatzlicher Faserstrecke zu verzichten. Im Experi-
ment waren an dem Ausgang des Faserverstiarkers neben der Grundmode allerdings hohere
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Moden sichtbar. Um diese zu reduzieren, wurde die aktive Faser auf einen Durchmesser von
27 mm gewickelt (siehe z. B. [Kop00]), wodurch das Strahlprofil deutlich verbessert werden
konnte. In dem optimierten Strahlprofil nach der Verstiarkung (sieche Abbildung 3.8(b)) ist
nach wie vor ein Anteil von héheren Moden zu erkennen. Diese haben keinen Einfluss auf das
Ausgangsstrahlprofil von dem nachfolgenden Festkorperverstirker. Die Ausgangsleistung
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(a) Spektrum an dem Ausgang der zweiten Faser- (b) Ausgangsstrahlprofil der zwei-
verstéirkerstufe bei einer Pumpleistung von 3,99 W  ten Vorverstarkerstufe.

(100 kHz: rote Linie, 1 MHz: blaue Linie) sowie

4,7W (100kHz: schwarze Linie). Die Spektren

wurden nach zwei optischen Isolatoren sowie ei-

nem doppelbrechenden Filter zur Unterdriickung

der ASE gemessen.

Abbildung 3.8: Ausgangsspektrum und Strahlprofil des faserbasierten Vorverstérkers.

der zweiten Faserverstirkerstufe in Abhédngigkeit von der Pumpleistung ist in Abbildung
3.7(b) dargestellt. Die Verstarkungseffizienz bei 100 kHz liegt im Bereich von 1% und steigt
mit groBerer Eingangsleistung bei hoheren Pulswiederholraten deutlich an. Diese geringe
Effizienz ist zum einen durch die geringe Eingangsleistung und zum anderen durch die
Biegeverluste bei der Unterdriickung der héheren Moden zu erklaren. Gleichzeitig ist ein
deutlicher Anstieg des ASE-Untergrundes und eine Verringerung des Signal-zu-Rausch
Verhiltnisses (sieche Abbildung 3.8(a)) bei 100 kHz im Vergleich zu 1 MHz zu beobachten.
Basierend auf diesen Ergebnissen ergibt sich fiir den hier vorgestellten zweistufigen Fa-
serverstirker aufgrund der Begrenzung der Ausgangsleistung der ersten Verstéarkerstufe
durch die Zerstorschwelle des Pulspickers und der notwendigen Eingangsleistung fiir die
zweite Verstérkerstufe eine minimale Pulswiederholrate von 100 kHz. Fiir diese wurde eine
mittlere Leistung von 7mW (nach Filtern der ASE bei 1030 nm) am Eingang der ersten
Hauptverstarkerstufe als Arbeitspunkt definiert, was einer Pulsenergie von 70 nJ entspricht.
Hohere mittlere Leistungen aus dem Faserverstarker fiilhren zu einem signifikanten Anstieg
der ASE im Bereich um 1030 nm und nur zu einer geringen Verstirkung in dem relevanten
Spektralbereich von 1064 nm (siche Abbildung 3.8(a)). Die ASE aus dem Vorverstarker
hat auf die Verstirkung in den nachfolgenden Nd:YVOy-Verstirkermodulen keine Einfluss,
da diese auflerhalb der Verstarkungsbandbreite liegt. Die Festkorperverstarkermodule sind
darauf angepasst, dass nur die Grundmode effizient verstéarkt wird, was bedeutet, dass der
Anteil der hoheren Moden bei der weiteren Verstéarkung nicht verstiarkt wird.
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3.3.2 Nd:YVOQ;-Leistungsverstarker

Als Hauptverstarker werden zwei kommerziell erhéltliche Verstérkermodule (neoVAN-2P)
der Firma neoLASE GmbH verwendet. Diese Module enthalten als laseraktives Material
jeweils zwei Nd:YVOg4-Kristalle, die jeweils bei einer Wellenléinge von 808 nm mit bis zu
30 W mittlerer Leistung gepumpt werden kénnen. Nd:YVOy4 wurde aufgrund des sehr hohen
Wirkungsquerschnitts, der guten thermischen Eigenschaften, der Verfiigbarkeit in hoher
Qualitdt und der Verstdrkungsbandbreite im Bereich von einem Nanometer gewéhlt. Diese
Bandbreite (0,96 nm Halbwertsbreite, bei einer Zentralwellenlédnge von 1064 nm (siehe z. B.
[Yar06])) unterstiitzt bei Annahme eines gauBformigen Spektrums eine bandbreitenbegrenz-
te Pulsdauer von 1,76 ps. Bei der Verstidrkung kommt es zu einer spektralen Einschniirung
(siehe z. B. [Hot65]), wodurch sich die spektrale Breite verringert und somit die bandbrei-
tenbegrenzte Pulsdauer verlangert. Der interne Aufbau der neoVAN-2P-Verstarkermodule
ist in Abbildung 3.9(b) schematisch dargestellt. Die Module bestehen jeweils aus zwei
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(a) Schematischer Verlauf des Strahldurchmessers (b) Schematischer Aufbau der verwende-
durch das Verstarkermodul. Die blaue Linie skizziert ten Nd:YVOy-Verstiarkermodule (Quelle:
in der Darstellung die Position der Fokussierlinse au- [Fre07]).

Berhalb des Verstirkers, wihrend die beiden schwarzen
Linien die Position der beiden Laserkristalle und somit
die Position der thermischen Linsen angeben.

Abbildung 3.9: Schematischer Aufbau der Nd:YVOg4-Verstiarkermodule.

Nd:YVOg4-Kristallen, Linsen fiir die Kollimation und Fokussierung der Pumpstrahlung
sowie dichroitischen Spiegeln, um das Signal bei 1064 nm von der Pumpstrahlung bei 808 nm
zu trennen. Die Pumpfaser wird jeweils mithilfe von Linsen in die Kristalle abgebildet,
um einen Pumpfokus mit einem Durchmesser von etwa 400 pm in dem ersten Modul und
600 pm in dem zweiten Modul zu erreichen. Durch die Pumpleistung bildet sich in den
Laserkristallen jeweils eine thermische Linse (siehe z. B. [Blo98]), die gezielt fur die Strahl-
fithrung des Signals genutzt wird. In Abbildung 3.9(a) ist die Strahlpropagation des Signals
durch die beiden Laserkristalle skizziert. Der Signalstrahl aus dem Faservorverstérker wird
mithilfe einer weiteren Linse vor dem ersten Nd:YVOg4-Laserkristall so fokussiert, dass
der Abstand von dem Fokus zum Kristall der Brennweite der thermischen Linse von etwa
70 mm entspricht. Die Strahlparameter wurden dabei so angepasst, dass der Durchmesser
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des divergenten Strahls an dem Kristall mit dem Durchmesser des gepumpten Volumens
iibereinstimmt. Dadurch kann erreicht werden, dass der Signalstrahl durch die thermische
Linse in dem ersten Kristall kollimiert und durch die thermische Linse in dem zweiten
Kristall nach der Verstirkung fokussiert wird. Anschliefend wird der Ausgangsstrahl mit
einer weiteren Linse wieder kollimiert. Durch das gezielte Ausnutzen der thermischen Linsen
kann ein sehr kompakter und konzeptionell einfacher Verstéarkeraufbau realisiert werden.
Hierbei muss allerdings berticksichtigt werden, dass die Strahlfiihrung in dem nachfolgenden
Aufbau auf die thermischen Linsen in dem System und somit auf eine bestimmte Pump-
leistung festgelegt ist. Das heifit, dass bei einer Anderung der mittleren Leistung iiber die
Pumpleistung die gesamten Strahlparameter angepasst werden miissen. In Abbildung 3.10

neo
. . VAN'ZP 5 |JJ neo
70 n] h ! \VAN-2P] 190 pJ
50 uJ g

Abbildung 3.10: Der Nd:YVO4-Hauptverstiarker besteht aus zwei Verstiarkermodulen, wobei
das erste Modul in einem Doppeldurchgang betrieben wird.

ist die Anordnung der beiden Hauptverstiarkermodule dargestellt. In dem ersten Durchgang
durch das erste Verstiarkermodul wird das Eingangssignal auf eine Pulsenergie von 5 pJ
(500 mW mittlere Leistung) verstérkt. Dabei wird nur ein geringer Anteil von den insgesamt
60 W Pumpleistung genutzt, was bedeutet, dass nach der Verstiarkung noch ein Grofiteil
der Inversion in den beiden Kristallen des ersten Verstarkermoduls nicht abgebaut wurde.
Dies gilt insbesondere fiir den ersten der beiden Kristalle in dem Verstérkermodul. Die
Effizienz in dem ersten Durchgang in dem Hauptverstdrkermodul ist hierbei durch die
Ausgangsenergie aus dem Faserverstarker und durch den Anteil der Energie innerhalb der
Verstarkungsbandbreite der Nd:YVOy-Kristalle limitiert. Zur Veranschaulichung ist in
Abbildung 3.11(a) das Spektrum des Vorverstérkers zusammen mit dem Ausgangsspektrum
des Nd:YVOy4-Verstirkers dargestellt. Durch die gewéhlte spektrale Breite bei der Ver-
starkung in dem faserbasierten Vorverstérker ist sichergestellt, dass nach dem spektralen
Filtern des Titan:Saphir-Oszillators eine ausreichend hohe mittlere Leistung fiir die erste
Verstérkerstufe erreicht wird. Zusétzlich kann der Puls in dem Faserverstérker bei der
gewahlten spektralen Bandbreite mit Hilfe der Dispersion der Streckerfaser zeitlich gestreckt
werden, ohne dass diese einen signifikanten Einfluss auf die Pulsdauer des nachfolgenden
schmalbandigen Nd:YVOg4-Verstarkers hat. Ein weiterer Vorteil bei dem gewéhlten Ansatz
ist, dass die Bandbreite des Hauptverstérkers nicht durch das Eingangsspektrum aus dem
Vorverstarker vorgegeben wird. Um die Effizienz in der ersten Nd:YVOy-Verstarkerstufe zu
steigern, sind zwei Ansétze denkbar. Es wére moglich, die Ausgangsleistung des faserba-
sierten Vorverstéirkers zu erhéhen, indem dieser um eine dritte Verstiarkerstufe und einen
zusétzlichen Pulspicker erweitert wird. In diesem Fall kann anstelle eines Teilungsfaktors
von 800 die Pulswiederholrate z. B. um einen Faktor 20 mit dem ersten Pulspicker und
einen Faktor 40 mit dem zweiten Pulspicker reduziert werden, um so die Verluste durch die
Pulsunterdriickung zwischen den einzelnen Stufen deutlich zu verringern. Hierbei wére es
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Abbildung 3.11: Spektrum und Pulsdauer des Nd:YVO4-Verstéarkers.

allerdings notwendig, die gestreckte Pulsdauer in dem faserbasierten Vorverstéirker iiber ein
Anpassen des Steckers zu erhéhen, um nichtlineare Effekte zu minimieren. Das zusétzliche
zeitliche Strecken wiirde allerdings die Pulsdauer an dem Ausgang des Verstarkersystems
verlangern. Die zweite Moglichkeit, bei der weder die Pulsdauer gedndert werden muss
noch die Komplexitit des Vorverstirkers erh6ht wird, besteht darin, das erste Hauptver-
starkermodul in einem Doppeldurchgang zu betreiben. Das verstéirkte Signal wird dazu
nach dem ersten Verstarkungsdurchgang mit einer Linse kollimiert, an einem 0°-Spiegel
in sich selbst zuriickreflektiert und propagiert auf demselben Strahlweg in umgekehrter
Richtung zuriick durch das Verstarkermodul. Dadurch wird die erreichte Energie nach dem
ersten Modul von 5 pJ auf 50 nJ gesteigert, ohne dass sich die Komplexitdt des Systems
erhoht. Das Trennen des hin- und zuriicklaufenden Strahls nach dem Doppeldurchgang
erfolgt mithilfe eines optischen Isolators. Fiir die weitere Leistungsskalierung wird ein
zweites Verstdrkermodul mit einem vergleichbaren Aufbau verwendet. In diesem wird eine
Verstarkung auf eine Pulsenergie von 190 n1J (19 Watt mittlere Leistung) erreicht, ohne dass
die Pulsspitzenleistung wahrend der Verstdrkung reduziert werden muss. Dies funktioniert
nur aufgrund der kurzen Kristalle, der Pulsdauer von 10 ps und Strahldurchmessern im
Bereich von mehreren 100 pm in den Kristallen. In der Literatur konnte keine Beschreibung
fiir eine vergleichbare Pumpquelle fiir ein OPCPA-System gefunden werden, bei der die
infraroten Spektralanteile eines Titan:Saphir-Oszillators in einer Ytterbium-dotierten Faser
und Nd:YVOg4-Kristallen verstarkt werden.

Die Strahlqualitit nach der Verstirkung wurde mit der M2-Methode bestimmt (siehe
z. B. [ISO05]). Dazu wurde der Ausgangsstrahl mit einer Linse fokussiert und der Strahl-
durchmesser in Abhéngigkeit von dem Abstand zu der Linse vermessen. Das Ergebnis der
Messung ist in Abbildung 3.12(a) dargestellt. Die Auswertung ergibt fiir die Strahlqualitét
Werte von M?, = 1,3 und M2y = 1,41. Das Strahlprofil an dem Ausgang des Verstéar-
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(a) M?-Messung an dem Ausgang des Ver-  (b) Strahlprofil nach der letzten Nd:YVOy-
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Abbildung 3.12: Strahlqualitdt und Strahlprofil nach dem Nd:YVO,-Verstérker.

kers ist in Abbildung 3.12(b) zu sehen. Die gute Strahlqualitit und Fokussierbarkeit ist
insbesondere fiir die nachfolgende Frequenzverdopplung wichtig. Ein weiterer wichtiger
Aspekt zum Pumpen eines parametrischen Verstirkers sowie fiir die Frequenzverdopplung
ist die Pulsdauer. Diese wurde iiber die Messung einer Autokorrelationsfunktion an dem
Ausgang des Verstiarkersystems bestimmt. Die gemessene Autokorrelationsfunktion mit
einer Halbwertsbreite von 14,2 ps ist in Abbildung 3.11(b) dargestellt und weist keinen
Untergrund auf. Die Halbwertsbreite der Autokorrelationsfunktion entspricht einer Puls-
dauer von 10 ps, bei Annahme eines Umrechnungsfaktors von 1,41 fiir einen gauf}férmigen
Puls. Die spektrale Halbwertsbreite von einem bandbreitenbegrenzten Puls mit vergleich-
barer Pulsdauer betrégt 0,169 nm. Ausgehend von der spektralen Breite kann die zeitliche
Streckung des Ausgangspulses durch den faserbasierten Vorverstirker abgeschétzt werden.
Die Dispersion von ~2,7ps/nm der 100 m langen Streckerfaser in dem Faservorverstéirker
wurde hierbei iiber die Dispersionswerte von Quarzglas abgeschétzt. Die Verlangerung
der Ausgangspulsdauer des Nd:YVOy-Verstarkers durch die Dispersion des Vorverstarkers
liegt somit deutlich unterhalb von einer Pikosekunde, was in Bezug auf die Pulsdauer
von 10ps einer Anderung von wenigen Prozent entspricht. Daher wird die Pumpquelle
im Folgenden als CPA-frei bezeichnet. Das hier vorgestellte Verstiarkersystem hat gegen-
iiber einem typischen CPA-Konzept die entscheidenden Vorteile, dass zum einen nach der
Verstarkung keine weitere Pulskompression notwendig ist und somit Verluste von typischer-
weise 20 % durch die Pulskompression vollstandig vermieden werden. Zum anderen kann
ein duflerst kompakter Verstiarkeraufbau realisiert werden. Aufgrund der hervorragenden
Puls- und Strahlqualitiat, zusammen mit der Pulsenergie von 190 nJ und der optischen
Synchronisierung zu dem breitbandigen Titan:Saphir-Oszillator, ist diese Pumpquelle ideal
flir einen parametrischen Verstiarker geeignet. Die Pumppulsdauer von 10 ps liegt jedoch
iiber der in Abschnitt 3.2.1 abgeschétzten Signalpulsdauer von 3,5 ps, die mit breitbandigen
dispersiven Spiegeln noch sinnvoll komprimiert werden kann. Kiirzere Pumppulse kénnen
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beispielsweise durch die Kombination von zwei unterschiedlich dotierten Laserkristallen
erreicht werden, deren Verstdrkungsspektren teilweise tiberlagert sind (siehe z. B. [Frel5)).
In dieser Arbeit wird ein alternativer Ansatz untersucht, um den Unterschied zwischen
der Pump- und Signalpulsdauer auszugleichen. Fiir die parametrische Verstiarkung wird
dazu ein Konzept realisiert, bei dem der Pumppuls in mehreren Durchgéingen abgebaut
wird, indem in jedem Durchgang ein anderer Abschnitt des Pumppulses zeitlich mit dem
Signalpuls iiberlagert ist. Ein solcher Ansatz wird bei einer Pumppulsdauer im Bereich
um 10 ps in dieser Arbeit erstmalig in einem zweistufigen parametrischen Verstérker mit
insgesamt vier Verstarkerdurchgédngen untersucht.

3.4 Zweistufige Frequenzverdopplung

Fiir die parametrische Verstarkung des breitbandigen Oszillators im Spektralbereich von
600 - 1100 nm ist nach den Grundlagen in Kapitel 2 eine Pumpquelle mit einer kiirzeren
Wellenldnge als die Signalwellenlinge notwendig. Aus diesem Grund muss die infrarote
Ausgangsstrahlung des Verstérkers in der Frequenz verdoppelt werden, um eine geeignete
Pumpwellenldnge fiir die parametrische Verstarkung des breitbandigen Spektrums aus
dem Oszillator zu erzeugen. Fiir den nachfolgenden parametrischen Verstéirker sind zwei
Verstérkerkristalle vorgesehen, um die nJ-Pulsenergie aus dem Titan:Saphir-Oszillator in
dem ersten Kristall um mehrere Groflenordnungen zu verstédrken und um anschliefend in
dem zweiten Kristall eine hohe Konversionseffizienz von dem Pumppuls auf den Signalpuls
zu erreichen. Es wird in dem nachfolgenden Abschnitt gezeigt, dass mit zwei NOPA-Stufen
eine deutliche Steigerung der Effizienz erreicht wird. Dies bedeutet, dass zwei Ausgéinge
nach der Frequenzverdopplung notwendig sind. Ein Ansatz hierfir ist eine einstufige
Frequenzverdopplung, die anschlielend iiber einen Strahlteiler in zwei Strahlen aufgeteilt
wird (siehe z. B. [Pril5; Rot12]).

In dieser Arbeit wird zum Pumpen des parametrischen Verstéirkers ein alternativer
Ansatz untersucht. Mit diesem werden zwei Ausgéinge nach der SHG erreicht, und gleich-
zeitig wird die zur Verfiigung stehende Infrarotleistung mit maximaler Effizienz konvertiert.
Die Uberlegung hierbei ist, eine SHG-Stufe mit einer optimalen Strahl- und Pulsqualitit
zum Pumpen der parametrischen Hauptverstarkerstufe (NOPA 3/4 - sieche Abb. 3.1) zu
realisieren, ohne dass ein rdumlicher oder zeitlicher Abbau der Pumpstrahlung eine Limitie-
rung darstellt. Anschliefend wird die verbleibende fundamentale Strahlung so effizient wie
moglich in einer zweiten SHG-Stufe konvertiert, wobei die Abnahme der rdumlichen und
zeitlichen Intensitéat in Kauf genommen wird, da die Ausgangsstrahlung aus dieser Stufe
zum Pumpen der parametrischen Vorverstérkerstufe (NOPA 1/2 - sieche Abb. 3.1) geplant
ist. Dadurch wird die zur Verfiigung stehende Infrarotleistung optimal verdoppelt und fiir
die parametrische Verstirkung genutzt. In Abbildung 3.13 ist die Anordnung der beiden
SHG-Stufen skizziert. Nach der ersten Stufe wird die nicht konvertierte fundamentale
Strahlung mit einem dichroitischen Spiegel von dem frequenzverdoppelten Signal getrennt
und anschlieflend in einem zweiten SHG-Kristall verdoppelt.

Aufgrund der geringen Verstarkungsbandbreite des Nd:YVOy-Verstérkers ist die Fre-
quenzverdopplung mit Kristalllingen im Bereich von mehreren Millimetern moglich, ohne
dass es aufgrund der Phasenanpassung zu einer Reduzierung der Bandbreite kommt. Als
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Abbildung 3.13: Schematische Anordnung der beiden Frequenzverdopplungsstufen SHG 1 /
SHG 2.

nichtlinearer Kristall wurde in diesem Fall LBO! mit einem Phasenanpassungswinkel von
© =90° und @ = 11,6° fiir die SHG bei 1064 nm gewédhlt. Im Vergleich zu BBO bietet LBO
zum einen den Vorteil, dass der walk-off-Winkel kleiner ist, was insbesondere bei langeren
Kristallen von Vorteil fiir die Strahlqualitét ist. Zum anderen ist die Zerstorschwelle mit
24,6 J/cm? (fiir 1064 nm, 1,3ns Pulsdauer) etwa doppelt so hoch wie bei BBO (12,9 J/cm?)
(siehe z. B. [Che90]). Die Fokussierung bei der ersten Frequenzverdopplung ist so gewéhlt,
dass bei der maximalen Pulsenergie von 190 11J eine Intensitét von 100 GW /cm? erreicht
wird. Bei dieser Intensitdt wird eine effiziente Frequenzverdopplung und gleichzeitig ein
stabiler Langzeitbetrieb ohne Beschidigung des Kristalls erreicht. In Abbildung 3.14(a)
ist das Ergebnis der Frequenzverdopplung mit einem 2mm langen LBO-Kristall gezeigt.

12 i
&

10 ,~"" 2 50 1
§ o ) -
= . 1 S
= 8 -® & 40
2 o7 gt | 8
26 o =F° 2 g
é’ 4"’ U'BE’ s = 1S 0
g 4 A0 20 @ =
§ £ o° %

iug =3 5
0 %pf@' .SHG—E.ffmenz P o -
0 4 8 12 16 20 -1 0 1 -1 0 1
Eingangsleistung (W) (mm) (mm)

(a) Ausgangsleistung der ersten SHG-  (b) Strahlprofil bei 532nm  (c) Strahlprofil bei 1064 nm
Stufe. Dargestellt ist die zu 532 nm und einer mittleren Leis- nach der ersten SHG-Stufe
konvertierte Leistung (rot), die nicht tung von 10,6 W. mit einer mittleren Leis-
konvertierte fundamentale Leistung tung von 7,5 W bei maxi-
(blau) sowie die berechnete Effizienz maler Konversion.
(schwarz).

Abbildung 3.14: Ausgangsparameter der ersten Frequenzverdopplungsstufe.

Es wird eine SHG-Effizienz von 57,3 % und ein gauBformiges Strahlprofil erreicht (siehe
Abbildung 3.14(b)), ohne dass eine Sattigung der Effizienz eintritt. Bei 18,5 W vor dem
SHG-Kristall wird nach der Frequenzverdopplung eine mittlere Leistung von 10,6 W bei
532nm erreicht. Das Strahlprofil fiir die nicht konvertierte fundamentale Strahlung mit

1 Lithiumtriborat
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einer mittleren Leistung von 7,5 W ist in Abbildung 3.14(c) dargestellt. Der Unterschied von
0,4 W zwischen der Summe aus der verdoppelten und der nicht konvertierten fundamentalen
Strahlung nach der SHG-Stufe gegeniiber der mittleren Leistung vor der SHG-Stufe kann
iber Oberflichenreflexe in dem optischen Aufbau (Linsen, SHG-Kristall, Wellenplatte)
erklart werden. Gegeniiber dem gemessenen Strahlprofil vor der ersten SHG-Stufe (siehe
Abbildung 3.12(b)) zeigt sich bei der fundamentalen Strahlung nach der SHG-Stufe (sie-
he Abbildung 3.14(c)) eine Abnahme der Strahlqualitdt durch die Frequenzverdopplung.
Neben dem raumlichen Profil dndert sich auch das zeitliche Profil des Pumppulses bei
der Frequenzverdopplung. Die Halbwertsbreite der gemessenen Autokorrelationsfunktion
der fundamentalen Strahlung verlangert sich durch den Abbau des Pumppulses bei dem
SHG-Prozess um 25 %, von 14,2 ps vor der SHG-Stufe auf 17,8 ps nach der SHG-Stufe (siehe
Abbildung 3.15). Der nicht konvertierte Anteil bei 1064 nm nach der ersten SHG-Stufe mit
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Verzdgerung (ps)
Abbildung 3.15: Gemessene Autokorrelationsfunktion vor der ersten SHG-Stufe (rot) mit
einer Halbwertsbreite von 14,2 ps. Im Vergleich dazu ist die Autokorrelationsfunktion der nicht
konvertierten fundamentalen Strahlung nach der ersten SHG-Stufe bei der Frequenzverdopplung
in einem 2mm langen LBO-Kristall (blau, FWHM: 17,8 ps (sieche Abbildung 3.14)) und einem
3mm langen LBO-Kristall (schwarz, FWHM: 19,9 ps) gezeigt.

Intensitat (norm.)

einer mittleren Leistung von 7,5 W wird in einer zweiten SHG-Stufe verdoppelt. In der
zweiten SHG-Stufe wird im Vergleich zu der ersten SHG-Stufe eine geringere Intensitét
gewahlt, um eine Beschiddigung des Kristalls zu verhindern. Dies ist notwendig, da es zu
einem Anstieg der Eingangsenergie und zu einer Verkiirzung der Pulsdauer kommt, wenn
die Phasenanpassung in der ersten SHG-Stufe nicht optimal justiert ist oder sich z. B.
mit der Kristalltemperatur éndert. In der zweiten SHG-Stufe wird ein 3 mm langer LBO-
Kristall verwendet, da mit diesem im Vergleich zu einem 2 mm langen Kristall eine hohere
Effizienz erreicht wird. Die Ausgangsleistung sowie die Effizienz in der zweiten SHG-Stufe
ist in Abbildung 3.16(a) dargestellt. In dieser SHG-Stufe wird mit dem nicht konvertierten
Anteil der fundamentalen Strahlung nach der ersten SHG-Stufe bei einer Intensitéit an
dem Kristall von etwa 55 GW /cm? eine Konversionseffizienz von 50 % erreicht, sodass bei
532 nm zusétzliche 3,7 W zum Pumpen der ersten NOPA-Stufe zur Verfiigung stehen. Das
Strahlprofil nach der zweiten SHG-Stufe in Abbildung 3.16(b) zeigt eine sichtbare Abnahme
der Strahlqualitét im Vergleich zu dem Profil an dem Ausgang der ersten Stufe (sieche Abbil-
dung 3.14(b)). Mit dem hier vorgestellten zweistufigen SHG-Konzept ist es moglich, von den
18,5 W der fundamentalen Strahlung insgesamt 77 % in der Frequenz zu verdoppeln. Um zu
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Abbildung 3.16: Ausgangsparameter der zweiten Frequenzverdopplungsstufe.

priifen, ob die SHG-Effizienz moglicherweise noch weiter gesteigert werden kann, wurde in
der ersten SHG-Stufe bei gleicher Fokussierung ein 3 mm langer LBO-Kristall getestet. Mit
diesem kann in der ersten SHG-Stufe eine Konversionseffizienz von 70 % erreicht werden.
Die Halbwertsbreite der gemessenen Autokorrelationsfunktion nach der ersten SHG-Stufe
im Vergleich zu der an dem Ausgang des Nd:YVOy-Verstérkers verlangert sich hierbei
jedoch um 40 % auf 19,9 ps (siehe Abbildung 3.15), was im Hinblick auf die Pulsdauer in der
zweiten SHG-Stufe und somit zum Pumpen der ersten parametrischen Verstéirkerstufe von
Nachteil ist. Zusétzlich zeigt sich in dem Strahlprofil bei 1064 nm nach der ersten SHG-Stufe,
im Vergleich zu den Ergebnissen mit dem 2 mm langen LBO-Kristall, gegeniiber Abbildung
3.16 eine weitere Abnahme der Strahlqualitéit. Bei der Verdopplung der nicht konvertierten
fundamentalen Strahlung in der zweiten SHG-Stufe mit einem 3 mm langen LBO-Kristall
konnen in diesem Fall nur 1,5 W mittlere Leistung bei einer Konversionseffizienz von 30 %
erreicht werden. Diese Effizienz konnte auch mit einer Anpassung der Fokussierung nicht
gesteigert werden. Anzumerken ist, dass die Summe der Leistungen der beiden Ausgénge
und somit die Gesamteffizienz der Frequenzverdopplung fiir die zwei unterschiedlichen
Kristallkombinationen vergleichbar ist und keine Steigerung der Gesamteflizienz erreicht
werden konnte. Aufgrund der besseren Puls- und Strahlqualitidt wird zum Pumpen der
parametrischen Verstarkerstufen im Folgenden die Konfiguration mit dem 2 mm langen
Kristall in der ersten SHG-Stufe genutzt, da hierbei in beiden Ausgingen ein besseres
Strahlprofil erreicht wird und zusétzlich die Breite der gemessenen Autokorrelationsfunktion
vor der zweiten Stufe geringer ist. Auf diese Weise wird ein besserer zeitlicher Uberlapp mit
dem Signalpuls in der ersten parametrischen Verstirkerstufe erreicht. Uber die Messung
der parametrischen Verstarkung in Abhéngigkeit von der relativen Verzégerung zwischen
dem Signal aus dem Titan:Saphir-Oszillator und dem Pumppuls aus der ersten SHG-Stufe
ergibt sich eine Abschéitzung fir die Pumppulsdauer von 6 ps (siche Abbildung 3.18).
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3.5 Der parametrische Verstarker

Im folgenden Abschnitt werden die parametrischen Verstérkerstufen im Detail beschrieben.
Die Anordnung der NOPA-Stufe ist in Abbildung 3.17 skizziert. Die breitbandige Ausgangs-
strahlung des Titan:Saphir-Oszillators wird mit einem Periskop von der p-Polarisation auf
die fiir den nichtlinearen Prozess notwendige s-Polarisation gedreht und anschliefend der
Signalpuls bei der Propagation durch mehrere antireflexbeschichtete Glassubstrate mit
einer Gesamtlénge von 70 mm zeitlich gesteckt. Die Lénge des Streckers vor der ersten
NOPA-Stufe kann auf 46 mm reduziert werden, indem 24 mm des Glassubstrat des Streckers
nicht vor, sondern hinter die parametrischen Verstarkerstufen gestellt wird. Dadurch ist es
moglich, die Signalpulsdauer vor der ersten NOPA-Stufe zu variieren, ohne dass sich die
Gesamtdispersion und somit die Pulskompression an dem Ausgang des Systems verdndert.
Die Laufzeit des Signals nach dem Strecker kann mit einem Retroreflektor auf einem
Lineartisch verdndert werden, um die zeitliche Verzogerung zu dem Pumppuls in der ersten
NOPA-Stufe einzustellen. Um den Unterschied zwischen der Pump- und Signalpulsdauer
auszugleichen (siehe Abbildung 3.18), wird der Pumppuls fir die parametrische Verstarkung
in einem Doppeldurchgang durch den NOPA-Kristall abschnittsweise genutzt. Dazu wird
nach der Propagation durch die erste NOPA-Stufe der Pump- und Signalstrahl mithilfe
von zwei gekriimmten Spiegeln zuriick in den Kristall fokussiert. Fiir den Riickweg wird der
Pump- und der Signalstrahl mit einem Winkel von etwa 0,3 Grad in der vertikalen Achse
verdndert, um den hin- und riicklaufenden Strahl trennen zu kénnen. Die Phasenanpassung
fiir die beiden Richtungen wird von der vertikalen Verschiebung nicht beeinflusst. Uber
einen Lineartisch unter dem gekriimmten Spiegel fiir die Pumpe kann die relative Laufzeit
zwischen dem Signal- und dem Pumppuls eingestellt werden und somit kénnen unter-
schiedliche Zeitbereiche des Pumppulses abgebaut werden. Nach dem Doppeldurchgang
durch den ersten Kristall wird das Signal in die zweite NOPA-Stufe fokussiert und hier mit
dem Ausgangssignal der ersten SHG-Stufe rdumlich und zeitlich iiberlagert. Die relative
Ankunftszeit von Pump- und Signalpuls kann hierbei iiber eine Verzdgerungsstrecke in dem
Weg der Pumpstrahlung eingestellt werden. Fiir die parametrische Verstarkung in dem
zweiten Kristall wird das Konzept mit einem Doppeldurchgang entsprechend wiederholt.
Auch fiir den Doppeldurchgang in dem zweiten Kristall kann die zeitliche Verzégerung zwi-
schen den beiden Pulsen iiber einen Lineartisch unter dem Pumpspiegel eingestellt werden.
Nach den beiden NOPA-Stufen im Doppeldurchgang befindet sich ein Spiegelkompressor
(siehe Abbildung 3.3(b)), um den Puls nach der parametrischen Verstarkung zeitlich zu
komprimieren. Zum Strecken des breitbandigen Signalpulses wurde die Propagation durch

SHG 2 SHG 1

NOPA 1/2 _ MO 3 et
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Strecker ompressor

Abbildung 3.17: Schematischer Aufbau der nicht-kollinearen parametrischen Verstéarkerstufen.

70mm Quarzglas gewdhlt, um nach der zusatzlichen Propagation durch insgesamt 20 mm
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BBO-Kristall sowie mehrere Meter Luft in dem System den Puls nach der Verstarkung mit
insgesamt 32 paarweisen Reflexionen auf den dispersiven Spiegeln zeitlich komprimieren
zu konnen. Bei dieser Anzahl von Reflexionen sollte nach der Abschéitzung in Abbildung
3.4 eine komprimierte Pulsdauer im Bereich von 8 fs moglich sein. Wie in Abbildung 3.18
veranschaulicht ist, gibt es mit den beiden gewéhlten Streckern jeweils eine deutliche
Abweichung zwischen der Signal- und Pumppulsdauer. Im Rahmen dieser Arbeit wird
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Abbildung 3.18: Kreuzkorrelation des Pumppulses (rot) nach der Frequenzverdopplung. Im
Vergleich zu der berechneten Pulsform des breitbandigen Signals nach der Propagation durch
einen 46 mm langen (grau) und einen 70 mm langen (blau) Strecker aus Quarzglas.

daher bei hohen Pulswiederholraten (>100kHz) und einer Pumppulsdauer von einigen
Pikosekunden ein Ansatz untersucht, den Pumppuls in mehreren Durchgéngen mit leicht
unterschiedlichen Verzégerungen zwischen Pump- und Signalpuls zu nutzen und dadurch
den Unterschied in der Signal- und Pumppulsdauer auszugleichen. Hierauf wird in dem
folgenden Abschnitt ndher eingegangen.

3.5.1 Nicht-kollineare optisch-parametrische Verstarkerstufen

Fiir die parametrische Verstarkung des breitbandigen Spektrums des Titan:Saphir-Oszillators
werden im Rahmen dieser Arbeit ausschliefilich BBO-Kristalle genutzt. In Abschnitt 2.1.3
wurde bereits gezeigt, dass ein BBO-Kristall fiir Pumpstrahlung im griinen Spektralbereich
fiir einen Nichtkollinearitdtswinkel o von 2,5° eine breitbandige Phasenanpassung fiir
Wellenléngen im Bereich zwischen 700 nm und 1000 nm unterstiitzt, was sehr gut mit
der Bandbreite des Titan:Saphir-Oszillators iibereinstimmt. Zur Veranschaulichung ist
in Abbildung 3.19(b) ein vergroflerter Ausschnitt aus Abbildung 2.6(b) dargestellt, der
die Phasenanpassungskurve in BBO fiir eine Pumpwellenlinge von 515nm und einen
Winkel © von 24,44° zeigt. Eine vergleichbare Phasenanpassungskurve ergibt sich fiir eine
Pumpwellenldnge von 532 nm und einen Winkel @ von 23,8°. Der Nichtkollinearitdtswinkel
«a von 2,5° in dem Kristall l14sst sich experimentell leicht realisieren. Fiir die beiden para-
metrischen Verstarkerstufen in dem hier vorgestellten System werden jeweils 5 mm lange
Kristalle in der PVWC-Geometrie verwendet, um eine moglichst hohe Effizienz mit einer
Pumpintensitit von mehreren 10 GW/cm? zu erreichen (siehe Abbildung 2.3). Die Linge
der Kristalle ist aufgrund von walk-off-Effekten und der Strahlparameter (siehe Abschnitt
2.1.4) nach oben begrenzt. Wie in Abbildung 3.17 gezeigt ist, wird die Ausgangsstrahlung
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Abbildung 3.19: Parametrische Verstarkung in der ersten NOPA-Stufe zusammen mit der
theoretischen Phasenanpassungskurve.

der zweiten SHG-Stufe mit einer Pulsenergie von 35 uJ zum optischen Pumpen des ersten
NOPA-Kristalls genutzt. Bei dem zweistufigen SHG-Aufbau ergibt sich eine Kopplung
zwischen den beiden SHG-Stufen. Dies ist insbesondere in den ersten Minuten nach dem
Einschalten des Nd:YVOy-Verstéirkers problematisch, da der Phasenanpassungswinkel
in dem ersten SHG-Kristall mehrfach nachgedreht werden muss, um eine Anderung der
Phasenanpassung aufgrund der Temperaturidnderung des Kristalls auszugleichen. Eine nicht
optimal justierte Phasenanpassung in der ersten SHG-Stufe hat zur Folge, dass sich die
Ausgangsleistung dieser Stufe verringert und gleichzeitig der Anteil der nicht konvertierten
fundamentalen Strahlung ansteigt. Zusétzlich verbessern sich das rdumliche und das zeitli-
che Profil der fundamentalen Strahlung vor der zweiten SHG-Stufe. Beide Aspekte fiihren
dazu, dass die Ausgangsenergie der zweiten SHG-Stufe und somit die Pumpintensitit an
dem Kristall der ersten NOPA-Stufe ansteigt. Die Fokussierung der Pumpstrahlung in der
ersten NOPA-Stufe wird daher so gewéhlt, dass etwa 40 % der Intensitat erreicht werden,
die moglich gewesen ware, ohne die Beschichtung des Kristalls oder den Kristall selbst zu
beschidigen. Bei hoheren Intensitéiten als den gewihlten ~24 GW /cm? wurde bei einer nicht
optimalen Justage der ersten SHG-Stufe wiederholt eine Beschéddigung an der Oberfléiche
des Kristalls in der ersten NOPA-Stufe beobachtet. Die Fokussierung des breitbandigen
Signals in der ersten NOPA-Stufe wird mithilfe eines gekriimmten Silberspiegels auf einen
Durchmesser (gemessen bei 1/e?) von 168 pm eingestellt und ist um einen Faktor 1,5 kleiner
als der gemessene Durchmesser von dem Pumpfokus. Da es sich bei der parametrischen
Verstirkung um einen nichtlinearen Prozess zweiter Ordnung mit einer quadratischen
Abhéngigkeit von der Intensitdt handelt, ist der fiir die Verstdarkung wichtige Durchmesser
der Pumpstrahlung um einen Faktor 1,41 (bei einer gaufférmigen Intensitétsverteilung)
kleiner als der gemessene Pumpfokus und entspricht somit anndhernd dem Durchmesser des
Signals. In der ersten NOPA-Stufe wird im Einfachdurchgang lediglich eine Verstdarkung von
1,6 nJ auf 30nJ erreicht. Die geringe Effizienz ist auf den deutlichen zeitlichen Unterschied



42 3 OPCPA-System bei 100 kHz mit einem Nd:YVO4-Verstarker als Pumpquelle

zwischen der Signal- und Pumppulsdauer (siehe Abbildung 3.18), das Strahlprofil nach
der Frequenzverdopplung (siche Abbildung 3.16(b)) und auf die reduzierte Pumpintensitét
zuriickzufithren. Um den Pumppuls besser abzubauen, wird ein Doppeldurchgang fiir die
Pump- und Signalstrahlung durch den ersten NOPA-Kristall realisiert, wobei die relative
Verzogerung der beiden Pulse eingestellt werden kann. Fiir den Doppeldurchgang werden
der Pump- und der Signalstrahl mit jeweils einem gekriimmten Spiegel zuriick in den
Kristall fokussiert. Als Abstand zwischen dem NOPA-Kristall und den beiden gekriimmten
Spiegeln wurde das Doppelte der Brennweite gewéahlt, wodurch fiir den Hin- und den Riick-
weg der gleiche Fokusdurchmesser in dem Kristall erreicht wird. Bei dem Doppeldurchgang
wird das gepumpte Volumen in dem NOPA-Kristall um etwa 1 mm nach unten versetzt,
um das verstirkte Signal nach dem Doppeldurchgang von dem Eingangsstrahl trennen zu
kénnen. Mit dem Doppeldurchgang wird die Pulsenergie von 30 nJ auf 170nJ gesteigert.
Das Spektrum nach der ersten NOPA-Stufe im Doppeldurchgang im Vergleich zu dem
Spektrum des nicht verstarkten Oszillators ist in Abbildung 3.19(a) dargestellt und zeigt
eine Verstarkung fiir Spektralkomponenten zwischen 720 nm und 1050 nm.

Zum Pumpen des zweiten NOPA-Kristalls (NOPA 3/4 in Abbildung 3.17) steht eine
Pumppulsenergie von 103 pJ zur Verfiigung. Fir den Fall, dass die erste SHG-Stufe nicht
optimal justiert ist, kann die Pumppulsenergie an dem zweiten NOPA-Kristall nicht weiter
ansteigen. Dies trifft fiir die Ausgangsenergie der zweiten SHG-Stufe nicht zu. An dem
zweiten NOPA-Kristall kann daher im Vergleich zu dem ersten NOPA-Kristall eine hohere
Intensitdt gewéhlt werden. Es wird fiir die Pumpstrahlung ein Fokusdurchmesser von
275 um eingestellt, und somit eine Intensitit von ~55 GW/cm? an dem Kristall erreicht.
Bei einer hoheren Intensitdt wurde mehrfach eine Beschddigung der Kristalloberfliche
beobachtet. Im Einfachdurchgang wird in dem zweiten NOPA-Kristall eine breitbandige
parametrische Verstarkung von 170 nJ auf 15 puJ erreicht (siehe Abbildung 3.20(b)). Dies
entspricht einer optisch-zu-optischen Effizienz von 14,5%. Wird nach dem Oszillator
anstelle des 70 mm langen Streckers der 46 mm lange Strecker verwendet, verringert sich
der zeitliche Uberlapp zwischen Pump- und Signalpuls (siche Abbildung 3.18) und die
Effizienz reduziert sich auf 12,4 %, sodass im Einfachdurchgang eine Pulsenergie von 12,8 nJ
erreicht wird. Um zu tiberpriifen, inwieweit die zusétzliche SHG-Stufe fir die Verstarkung
in der ersten NOPA-Stufe zu der Steigerung der Ausgangsenergie bei der Verstarkung in
dem zweiten NOPA-Kristall beitrégt, wird deren Einfluss gezielt untersucht. Dazu wird die
Pumpstrahlung vor dem ersten NOPA-Kristall blockiert, wodurch sich die Signalenergie
vor dem zweiten NOPA-Kristall auf 1 nJ verringert. In dieser Konfiguration wird fiir den
70 mm langen Strecker nach dem Oszillator in der zweiten NOPA-Stufe eine Pulsenergie von
6,15 nJ (Effizienz: 6 %) erreicht. Die erreichbare Pulsenergie verringert sich auf 4,9 1J bei der
Verwendung des 46 mm langen Streckers. Die parametrische Verstarkung in Abhéngigkeit
von der Pumpleistung in der zweiten NOPA-Stufe ohne zusétzliche Verstarkung in der
ersten NOPA-Stufe ist in Abbildung 3.20(a) dargestellt.

Diese Messungen zeigen, dass zum einen die Pulsenergie aus dem Titan:Saphir-Oszillator
flir eine effiziente parametrische Verstirkung in nur einer Stufe nicht ausreichend ist,
und dass mit einem zweistufigen Verstérkeraufbau eine deutliche Steigerung der Effizienz
erreicht werden kann. Zum anderen zeigt die Variation der Signalpulsdauer, dass ein besserer
zeitlicher Uberlapp zwischen Signal- und Pumppulsdauer ebenfalls zu einer Steigerung der
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Abbildung 3.20: Ausgangscharakteristik fiir die zweite NOPA-Stufe im Einfachdurchgang
mit und ohne Verstirkung in der ersten NOPA-Stufe.

parametrischen Verstérkereffizienz fiihrt. Um den Anteil des Pumppulses zu nutzen, der
bei dem ersten Durchgang in der zweiten NOPA-Stufe nicht mit dem Signalpuls tiberlagert
ist, wird auch in dem zweiten NOPA-Kristall mithilfe von zwei gekriimmten Spiegeln ein
Doppeldurchgang realisiert. Dadurch ist es moglich, mit dem 70 mm langen Strecker nach
der Verstarkung eine Pulsenergie von 25,6 nJ zu erreichen und die Effizienz auf 24,8 % zu
steigern (siehe Abbildung 3.21(a)). Bei der Verwendung des 46 mm langen Streckers wird
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(a) Pulsenergie nach der zweiten NOPA- (b) Dargestellt sind folgende Spektren: Os-
Stufe fiir einen Doppeldurchgang in Abhén-  zillator (grau), 1. NOPA-Stufe im Doppel-
igkeit von der Pumpenergie mit Verstér- durchgang (schwarz), 2. NOPA-Stufe im
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Abbildung 3.21: Spektrum und Energie nach der parametrischen Verstiarkung in zwei NOPA-
Stufen im Doppeldurchgang.

in der zweiten Stufe im Doppeldurchgang eine Pulsenergie von 19,7 pnJ erreicht. Die relative
Ankunftszeit von Signal- und Pumppuls fiir den ersten und fiir den zweiten Durchgang
wurde jeweils auf maximale Pulsenergie nach dem Doppeldurchgang optimiert. Mit dem
vorgestellten Konzept, bei der parametrischen Verstiarkung den frequenzverdoppelten
10 ps-Pumppuls in einem Doppeldurchgang zu nutzen, ist eine signifikante Steigerung der
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erreichten Pulsenergie moglich. Hierbei ist ein wesentlicher Vorteil, dass der Signalpuls
lediglich auf etwa 3,5 ps gestreckt wird und nach der Verstidrkung eine effiziente und
breitbandige Pulskompression mit dispersiven Spiegelpaaren genutzt werden kann.

Nach der parametrischen Verstarkung im Doppeldurchgang wird unabhéngig von dem
gewdhlten Strecker eine verstarkte Bandbreite von 300 nm (gemessen bei -10 dB) erreicht
(sieche Abbildung 3.21(b)). Das Ausgangsspektrum unterstiitzt eine bandbreitenbegrenzte
Pulsdauer von 6,8fs und zeigt bei 880 nm den charakteristischen Einbruch durch die pa-
rasitare SHG in der Poynting-Vektor-walk-off-kompensierenden Phasenanpassung (siehe
Abbildung 3.19(b)). Um die Pulskompression zu optimieren, und zur Bestimmung der
Pulsdauer an dem Ausgang des OPCPA-Systems, wird ein kommerzieller SPIDER!-Aufbau
(Laser Quantum) genutzt. Zur Pulskompression werden drei Paare der in Abschnitt 3.2.1
beschriebenen dispersiven Spiegel genutzt. Insgesamt sind 32 paarweise Reflexionen not-
wendig, um die Dispersion des 70 mm langen Fused-Silica-Streckers, der BBO-Kristalle
der NOPA-Stufen mit einer Linge von insgesamt 20 mm sowie die Dispersion bei der
Propagation durch mehrere Meter Luft auszugleichen. Mit bis zu 15 Reflexionen pro Spie-
gel (siehe Abbildung 3.3(b)) wird hierbei eine sehr kompakte Pulskompression realisiert.
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Abbildung 3.22: Stabilitdt, rekonstruierter Puls und Strahlprofil am Ausgang des OPCPA-
Systems.

Nach der Feinabstimmung der Pulsdauer iiber eine Anpassung der Dispersion mit einem
zusétzlichen CaFs-Keilpaar wird eine komprimierte Pulsdauer von 8,7 fs gemessen (siehe
Abbildung 3.22(b)). Nach der Pulskompression mit einer hohen Effizienz von 70,3 % wird
an dem Ausgang des Systems eine Pulsenergie von 18 nJ erreicht. Aufgrund der vielen
Spiegelreflexionen sowie nichtlinearen Phasenbeitrédge durch die parametrische Verstarkung
weist der Puls einen zeitlichen Untergrund in einem Zeitbereich von mehreren 10fs auf.
Der Anteil der Leistung innerhalb des zentralen Pulses betragt immer noch 69,4 %. Fiir
den Fall, dass der 46 mm lange Strecker genutzt wird, und zusédtzliche 24 mm Quarzglas
nach dem parametrischen Verstéarker und dem Spiegelkompressor eingefiigt werden, um die
Anzahl der Spiegelreflexionen nicht zu &ndern, wird eine vergleichbare Pulsdauer erreicht,

1 Aus dem Englischen: Spectral Phase Interferometry for Direct Electric-field Reconstruction [Iac98]
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da sich die Gesamtdispersion nicht &ndert. Der Vorteil von dem Ansatz ist, dass die Si-
gnalpulsdauer sehr einfach gedndert werden kann und dadurch ein direkter Vergleich der
beiden Strecker moglich ist. Fiir die am Ende von Abschnitt 2.3 diskutierten Anwendungen
ist neben der Pulsdauer auch das Strahlprofil und die Stabilitdt des Verstarkersystems
wichtig. Das Strahlprofil nach der Pulskompression ist in Abbildung 3.22(c) gezeigt. Fiir
die Stabilitat der Ausgangsleistung (siche Abbildung 3.22(a)) wird fiir ein Zeitintervall
von 20 Minuten eine Standardabweichung von 0,4 % ermittelt. Aufgrund der optischen
Synchronisierung von Pump- und Signalpuls sowie des kompakten Aufbaus der Pumpquelle
mit kurzen Wegstrecken ist hierbei keine aktive Stabilisierung der zeitlichen Uberlagerung
von Pump- und Signalpuls notwendig. Durch die hervorragende Stabilitét ist dieses System
ideal fiir nichtlineare Experimente wie z. B. die Erzeugung von hoher-harmonischer Strah-
lung oder grundlegende Untersuchungen mit COLTRIMS' geeignet. Auf Zeitskalen von
mehreren 10 Minuten ist aktuell noch ein Anpassen des zeitlichen Uberlapps notwendig, um
temperaturabhéngige Wegldngeninderungen (z. B. der Faserstrecke) bei der Propagation
durch das Verstéirkersystem auszugleichen. Auflerdem muss insbesondere kurz nach dem
Einschalten des Verstéirkersystems die Phasenanpassung der LBO-Kristalle fiir die SHG
angepasst werden. Diese beiden Punkte konnen langfristig iber eine langsame Regelung fiir
den zeitlichen Uberlapp und eine aktive Stabilisierung der Temperatur der LBO-Kristalle
optimiert werden, um die erreichte Langzeitstabilitdt auf mehrere Stunden zu erhéhen.

3.6 Superfluoreszenz

Die Messungen in dem Abschnitt 3.5.1 haben gezeigt, dass mit den beiden NOPA-Stufen
im Doppeldurchgang das Signal aus dem Titan:Saphir-Oszillator auf eine Pulsenergie von
25,6 nJ verstarkt werden kann. Grundsétzlich werden bei der parametrischen Verstarkung
nicht nur die kohérenten Signalphotonen aus dem Titan-Saphir-Oszillator verstéarkt, sondern
auch inkohérente Signal- und Idlerphotonen, die durch einen spontanen Ubergang aus einem
Pumpphoton entstehen (siehe z. B. [Kle68]). Wird das Eingangssignal vor der ersten NOPA-
Stufe blockiert, werden in den NOPA-Stufen spontane Signalphotonen erzeugt. Insbesondere
die Photonen aus der ersten NOPA-Stufe im Doppeldurchgang dienen als Eingangssignal
fiir die zweite NOPA-Stufe und werden im Einfachdurchgang auf eine Pulsenergie von 3,6 nJ
verstirkt (siehe Abbildung 3.23(a)). Die hohe Effizienz hierbei kann darauf zuriickgefiihrt
werden, dass die Pulsdauer der Superfluoreszenz durch die Pumppulsdauer vorgegeben ist
und diese somit in dem zweiten Kristall zeitlich optimal mit dem Pumppuls iibereinstimmt.
Im Doppeldurchgang wird in dem zweiten NOPA-Kristall die Superfluoreszenz auf eine
Pulsenergie von 14,3 pJ verstarkt. Entsprechend der Literatur (siehe z. B. [Tav06]) ist davon
auszugehen, dass die Energie der Superfluoreszenz bei der parametrischen Verstarkung
mit Eingangssignal deutlich abnimmt und im idealen Fall nur Signalphotonen verstarkt
werden. Ein Indiz hierfiir ist zum Beispiel der Unterschied zwischen der spektralen Form
des Ausgangsspektrums der Superfluoreszenz (siehe Abbildung 3.23(b)) und dem Spektrum
der breitbandigen Verstérkung des Titan:Saphir-Oszillators (siehe Abbildung 3.21(b)).

1 Aus dem Englischen: Cold target recoil ion momentum spectroscopy (siehe z. B. [Dér00])



46 3 OPCPA-System bei 100 kHz mit einem Nd:YVO4-Verstarker als Pumpquelle

28

Einfachdurchgang -4
24 Doppeldurchgang -4
3
= 20
2
f=2d
é 16
& PN
% 12 &
je)) B e
g 8 e
< e
4 e .
e A R 1 w— P
0 Y ~ o peee
0 20 40 60 80 100

Pumpenergie (1J)

(a) Pulsenergie der Superfluoreszenz nach
der zweiten NOPA-Stufe fiir einen Einzel-
und einen Doppeldurchgang in Abhangigkeit

N
/
o \
o

- i .

600 700 800 900 1000 1100
Wellenlange (nm)

Spektrale Leistungsdichte (dB)

(b) Spektrum der Superfluoreszenz nach
den beiden parametrischen Verstarkerstufen
jeweils im Doppeldurchgang ohne Eingangs-

von der Pumpenergie ohne Eingangssignal
aus dem Titan:Saphir-Oszillator.

signal aus dem Titan:Saphir-Oszillator.

Abbildung 3.23: Pulsenergie und Spektrum der Superfluoreszenz an dem Ausgang des
OPCPA-Systems ohne Eingangssignal aus dem Titan:Saphir-Oszillator.

Bei der Nutzung der Pumppulse ist durch den Unterschied zwischen der Signal- und
Pumppulsdauer in jedem Kristalldurchgang jeweils nur ein Teil des Pumppulses zeitlich mit
dem Signalpuls tiberlagert (sieche Abbildung 3.18). Es ist daher davon auszugehen, dass in
dem hier vorgestellten OPCPA-System neben dem eigentlichen Signal ein gewisser Anteil
Superfluoreszenz verstiarkt wird. Um den Anteil der Superfluoreszenz bei der breitbandigen
Verstarkung des Signals aus dem Titan:Saphir-Oszillator in dem Experiment zu bestimmen,
ist eine detaillierte Analyse des Superfluoreszenzuntergrundes notwendig, um einordnen zu
koénnen, inwieweit ein moglicher Superfluoreszenzuntergrund eine Limitierung bei dem vorge-
stellten Ansatz darstellt. Zusétzlich ist es fiir nachfolgende Experimente wichtig, den Anteil
der Superfluoreszenz bei der breitbandigen Verstarkung abschéitzen zu kénnen, um z. B. die
Pulsspitzenleistung berechnen zu kénnen. Da die Superfluoreszenz durch spontane Prozesse
innerhalb der Pumppulsdauer erzeugt wird, haben die einzelnen Photonen keine feste
Phasenbeziehung zueinander und die Pulsdauer der Superfluoreszenz ist vergleichbar zu der
Pumppulsdauer. Im Gegensatz zu dem kohérenten Signal aus dem Titan:Saphir-Oszillator
kann die Superfluoreszenz an dem Ausgang des Systems zeitlich nicht komprimiert werden,
wodurch eine Unterscheidung von dem verstiarkten Signal aus dem Titan:Saphir-Oszillator
und der Superfluoreszenz im Zeitbereich moglich ist. Um den Untergrund im Zeitbereich
nach der parametrischen Verstiarkung zu bestimmen, wurde ein optischer Kreuzkorrelator
aufgebaut. Bei einer Kreuzkorrelationsmessung wird der zu untersuchende Puls mit einem
zweiten und deutlich kiirzeren Puls zeitlich und rdumlich in einem nichtlinearen Kristall mit
geeigneter Phasenanpassung tiberlagert und anschlieffend wird ein nichtlineares Mischsignal
beider Pulse (Summenfrequenz oder Differenzfrequenz) in Abhéngigkeit von der relativen
Verzogerung detektiert. Zum Abfragen des verstiarkten Ausgangs des OPCPA-Systems wird
in diesem Fall der Leistungsanteil in einem Oberflichenreflex vor dem Strecker genutzt
und mithilfe einer Verzogerungsstrecke zeitlich mit einem Oberflichenreflex des verstirkten
und komprimierten Ausgangs des OPCPA-Systems tiberlagert (siehe Abbildung 3.24). Die
beiden Pulse werden dazu nicht-kollinear und mit orthogonaler Polarisation in einen 20 pm
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Abbildung 3.24: Schematischer Aufbau des Kreuzkorrelators fiir die zeitliche Charakterisie-
rung des OPCPA-Ausgangs.

ADetektor

dicken BBO-Kristall fokussiert. Dieser ist fiir Typ-II-Phasenanpassung geschnitten, um
die volle Bandbreite des verstarkten Signals zu unterstiitzen. Das Summenfrequenzsignal
wird iiber eine Lochblende von den beiden SHG-Signalen rdumlich getrennt und mit einem
Photomultiplier detektiert. Fiir eine untergrundfreie Messung mit hoher Dynamik wird
zusétzlich ein Chopperrad in dem Strahlweg des Signals nach der parametrischen Verstér-
kung verwendet, um das Summenfrequenzsignal zu modulieren und auf dieser Frequenz
mit einem Look-in-Verstirker (Stanford Research SR830R) zu detektieren. In Abbildung
3.25 ist das gemessene Signal fiir die beiden unterschiedlich langen Strecker jeweils fiir
die Superfluoreszenz (blau) und den verstérkten Oszillator (rot) auf einer logarithmischen
Skala gezeigt. Die zeitliche Dauer der Superfluoreszenz entspricht dabei der Uberlagerung
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ckiert wurde (blau). ckiert wurde (blau).

Abbildung 3.25: Kreuzkorrelation am Ausgang des OPCPA-Systems fiir zwei verschiedene
Strecker sowie fiir die Superfluoreszenz.

der Pumppulse aus den insgesamt vier Verstarkerdurchgéingen und zeigt, dass die Super-
fluoreszenz, wie erwartet, nicht komprimiert werden kann, da keine feste Phasenbeziehung
zwischen den Spektralkomponenten vorliegt. Fiir die Messung mit dem 46 mm und dem
70 mm langen Strecker wurden jeweils die Laufzeiten der einzelnen Pumppulse fiir alle vier
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Stufen angepasst, um eine maximale Pulsenergie an dem Ausgang des Systems zu erreichen.
Diese Anderung ist in der unterschiedlichen Intensititsverteilung der Superfluoreszenz
sichtbar. Die Messung der parametrischen Verstiarkung mit Eingangssignal zeigt jeweils ein
ausgepragtes Maximum und gleichzeitig eine deutliche Reduzierung der Superfluoreszenz
im Vergleich zu der Messung ohne Eingangssignal. Auch hier hangt die zeitliche Vertei-
lung des Untergrundes der Superfluoreszenz mit dem zeitlichen Zusammenspiel der vier
parametrischen Verstarkungsdurchginge zusammen. Ausgehend von den beiden Messung
ist es moglich, den Anteil der Superfluoreszenz bei der breitbandigen Verstarkung des
Titan:Saphir-Oszillators zu bestimmen. Dazu wird das Summenfrequenzsignal iiber den
gesamten Messbereich mit dem Summenfrequenzsignal in einem Zeitintervall um das Maxi-
mum verglichen. Als Zeitintervall wird der Bereich definiert, in dem das Signal grofier als
5% der maximalen Intensitét ist. Die Messung ergibt einen Superfluoreszenzuntergrund
von 12,5 % fiir den 70 mm langen Strecker und einen Anstieg auf 15,6 % fiir den 46 mm
langen Strecker. Dieser Anstieg ist auf den geringeren zeitlichen Uberlapp zwischen dem
Signal- und dem Pumppuls bei dem kiirzeren Strecker zuriickzufithren.

Nachdem sowohl der Energieanteil innerhalb des zentralen Pulses iiber die SPIDER-
Messung als auch der Leistungsanteil der Superfluoreszenz bestimmt wurde, ergibt sich an
dem Ausgang des hier vorgestellten OPCPA-Systems eine Pulsspitzenleistung von 1,26 GW
bei einer Pulswiederholrate von 100 kHz. Mit dem vorgestellten Verstiarkeraufbau ist es
moglich, die insgesamt 190 1J Pulsenergie nach dem Nd:YVOy-Verstiarker ohne zusétzliche
Verluste durch eine Pulskompression mit einer Effizienz von 77 % zu verdoppeln. Mit
den zwei breitbandigen parametrischen Verstéarkerstufen im Doppeldurchgang wird mit
insgesamt 190 nJ Pumppulsenergie aus dem Nd:YVOy-Verstarker bei der parametrischen
Verstiarkung eine Pulsenergie von 25,6 pnJ erreicht. Dies entspricht einer Effizienz von 13,4 %
in Bezug auf die Ausgangspulsenergie der Pumpquelle und einer Effizienz von 18,5 % in
Bezug auf die 138 nJ Pulsenergie nach der Frequenzverdopplung. Der Vorteil der CPA-
freien Pumpquelle wird im Vergleich zu OPCPA-Systemen aus der Literatur deutlich.
Beispielsweise wird bei einem OPCPA-System mit einem CPA-Faserverstiarkersystem als
Pumpquelle (siche [Rot12; Rot11b]) eine parametrische Verstarkung auf 29 pJ Pulsenergie
erreicht. Die Pumppulsenergie vor der Kompression betragt hierbei 250 11J, woraus sich
eine Effizienz von 11,6 % ergibt.

3.7 Limitationen und Skalierungsméglichkeiten

Das vorgestellte OPCPA-System mit der dazugehorigen Pumpquelle ist sehr gut geeignet,
um den Ausgang eines breitbandigen Titan:Saphir-Oszillators auf mehrere 10 nJ Pulsenergie
und eine Pulsspitzenleistung im Gigawatt-Bereich zu verstirken. Im Vergleich zu fritheren
Arbeiten konnte bei hohen Pulswiederholraten (>100kHz) die parametrische Verstirkung
mit der partiellen Nutzung eines Pumppulses mit einer Pulsdauer im Bereich von mehreren
Pikosekunden gezeigt werden. Zusétzlich wurde der Superfluoreszenzanteil an dem Ausgang
des OPCPA-Systems bei diesem Ansatz nach vier NOPA-Durchgingen experimentell
ermittelt. Aus den Untersuchungen der parametrischen Verstarkung kann abgeleitet werden,
dass fiir eine Pulsenergie aus dem Titan:Saphir-Oszillator von wenigen Nanojoule mit einem
zweistufigen NOPA-Aufbau die erreichbare Effizienz deutlich gesteigert werden kann. Es
wurde gezeigt, dass bereits ein Erhohen der Eingangsenergie von 1,6 nJ auf 170 nJ durch
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die Verstarkung in der ersten NOPA-Stufe zu einer signifikanten Steigerung der erreichten
Verstarkungseffizienz in dem zweiten NOPA-Kristall fiihrt. Mit dem Doppeldurchgang in
den NOPA-Stufen kann der zeitliche Uberlapp zwischen dem Signal und verschiedenen
Anteilen des Pumppulses jeweils optimiert werden und somit eine weitere Steigerung der
Effizienz erreicht werden. Zudem kann bei dem vorgestellten System die Pulskompression
mit dispersiven Spiegeln realisiert werden, was nicht sinnvoll moglich wére, wenn der
Signalpuls doppelt so weit in der Zeit gestreckt werden wiirde.

Die erreichbare Pulsenergie und mittlere Leistung des parametrischen Verstarkersystems
ist iiber die SHG- und NOPA-Effizienz durch die Ausgangsparameter der Pumpquelle
vorgegeben. Mit der vorgestellten Nd:YVOy4-basierten Pumpquelle kénnen ohne zusétzliche
Verluste durch eine nachfolgende Pulskompression bei 19 Watt mittlerer Leistung nahezu
bandbreitenbegrenzte Pulse mit einer Pulsenergie von 190 pJ und einer Pulsdauer von
10 ps erreicht werden. Bei einer weiteren Erh6éhung der Pumpleistung zur Steigerung
der Verstéarkereffizienz wurde teilweise eine Zerstorung der Nd:YVQOy4-Kristalle durch die
Pumpleistungsdichte oder thermischen Spannungen in den Kristallen beobachtet. Zusatzlich
dndern sich mit der Pumpleistung die thermischen Linsen in den Nd:YVO4-Kristallen und
somit die Strahlparameter in dem gesamten Verstérkersystem.

Neben der Pumpleistung sind zwei weitere Moglichkeiten fiir eine Skalierung der mittleren
Leistung und Pulsenergie denkbar. Die eine Moglichkeit basiert auf einer Skalierung der Aus-
gangsleistung aus dem faserbasierten Vorverstirker, was zu einer hoheren Ausgangsleistung
bei dem bestehenden Festkorperverstiarker fithrt. In Abbildung 3.7(b) ist fiir den Faserver-
starker gezeigt, dass bei hoheren Pulswiederholraten aufgrund der geringeren Verluste durch
die Pulsunterdriickung eine deutliche Steigerung der erreichbaren Ausgangsleistung moglich
ist. Durch die Steigerung der mittleren Ausgangsleistung aus dem Faservorverstirker von
7mW (bei 100 kHz) auf 500 mW (bei 8 MHz) ist es moglich, die mittlere Leistung nach dem
ersten Nd:YVOQOg4-Verstarkermodul im Doppeldurchgang von 5 W auf 10 W zu verdoppeln.
Fiir das zweite Verstarkermodul kann aus experimentellen Daten extrapoliert werden, dass
bei einer Eingangsleistung von 10 W eine Ausgangsleistung von etwa 29 W moglich sein
sollte. Die Ausgangsleistung des faserbasierten Vorverstirkers bei 100 kHz in Abschnitt
3.3.1 ist durch mehrere Faktoren limitiert. Aufgrund der Zerstérschwelle des AOMs kann
die geringe mittlere Leistung nach dem Pulspicker nicht weiter gesteigert werden, wodurch
es bei hoheren Pumpleistungen in der zweiten Verstérkerstufe zu einen Anstieg der ASE
im Bereich um 1030 nm kommt. Hinzu kommen die Biegeverluste, um das Strahlprofil zu
optimieren, und zusétzlich kommt es bei héheren Pulsenergien zu einer spektralen Verbrei-
terung aufgrund der Selbstphasenmodulation (sieche z. B. [Agr01]). Diese hatte zur Folge,
dass die Leistung in dem Spektralbereich des Nd:YVOy-Verstirkers nicht weiter ansteigt.
Um die mittlere Leistung bei 100 kHz auf 500 mW zu steigern, ist ein geAnderter Aufbau mit
drei faserbasierten Verstéirkerstufen und zwei Pulspickern notwendig. Durch einen solchen
Ansatz sind die Leistungsverluste durch die Pulsunterdriickung an dem jeweiligen Pulspicker
geringer, wodurch eine hohere Eingangsleistung fiir die zweite und dritte Verstéarkerstufe
erreicht werden kann. Um das Strahlprofil aus der letzten Vorverstirkerstufe zu verbessern
und die Biegeverluste zu reduzieren, kann bei der Uberkopplung von der Singlemode-Faser
auf die 20pm-Faser ein faserbasierter Modenfeldadapter (siehe z. B. [Fau07]) verwendet
werden, mit dem Ziel nur die Grundmode in der Multimode-Faser anzuregen. Des Weiteren
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ist es moglich, die ASE bei 1030 nm mit zusétzlichen spektralen Filtern nach der ersten und
zweiten Verstérkerstufe gezielt zu unterdriicken. Fiir eine hohere Ausgangsleistung und die
Propagation durch eine weitere Verstiarkerstufe ist die verwendete Streckerfaser mit 100 m
nicht mehr ausreichend, sodass hier eine alternative Losung notwendig ist, um die Pulsspit-
zenleistung wiahrend der Verstdrkung in der Faserstrecke zu reduzieren. Diese kénnte die
Verwendung einer ldngeren Streckerfaser oder zum Beispiel eine andere Technologie zum
Strecken der Pulse sein. Eine sehr kompakte Moglichkeit wére beispielsweise, ein gechirptes
Bragg-Gitter zu nutzen. Ein Strecker mit deutlich mehr Dispersion hétte allerdings einen
grofieren Einfluss auf die Ausgangspulsdauer nach dem Festkorperverstiarker, sodass hier,
abhingig von der spektralen Bandbreite und der angestrebten Pulsdauer, eine zusatzliche
Pulskompression notwendig wird. Dies widersprache jedoch dem angestrebten Ansatz eines
effizienten, kompakten und CPA-freien Verstérkers.

Die zweite Moglichkeit, die Ausgangsleistung aus dem Festkorperverstiarker zu steigern,
besteht darin, zusitzliche Nd:YVOy-Verstéarkerstufen zu nutzen. Fiir eine Eingangsleistung
von 18 W konnte im Dauerstrichbetrieb bereits eine Verstarkung bis zu 65 W mit einem
vierstufigen Verstiarkermodul gezeigt werden [Fre07]. Ein solches Modul wére als zusétzlicher
Nachverstérker fiir das bestehende System denkbar. Die aktuell erreichte Pulsenergie von
190 nJ aus dem Hauptverstirker mit einer Pulsdauer von 10 ps liegt bereits in der Néahe der
offiziellen Spezifikation des Herstellers! von 250 puJ fiir diese Pulsdauer. Bei einer Skalierung
zu hoheren Pulsenergien ist eine Verringerung der Pulsspitzenleistung notwendig. Dazu
muss durch ein zusétzliches Strecker- und Kompressorkonzept die Pulsdauer wéihrend
der Verstarkung verringert werden, was zum einen zu zusédtzlichen Leistungsverlusten
nach der Verstédrkung fithren wiirde und zum anderen das System deutlich aufwendiger
und komplexer machen wiirde. Alternativ dazu kann die spektrale Bandbreite iiber einen
Filter reduziert werden, um die bandbreitenbegrenzte Pulsdauer zu verlangern. In diesem
Fall ware ein gedndertes Strecker- und Kompressorkonzept fiir den Signalpuls in dem
parametrischen Verstérker erforderlich.

Um die Effizienz in dem vorgestellten OPCPA-System zu steigern, ist der Theorie
nach eine Skalierung der Intensitdt an den Kristallen notwendig. In dem vorgestellten
parametrischen Verstirkersystem wurde allerdings fiir Pumpintensitdten oberhalb von
~58 GW /ecm? an den NOPA-Kristallen eine Beschidigung der Kristalloberfliche beobachtet.
Die Schwelle fiir die laserinduzierte Zerstérung aufgrund der Energiedichte skaliert in etwa
mit der Quadratwurzel der Pulsdauer (siehe z. B. [Stu96]). Dies bedeutet, dass kiirzere
Pumppulse von Vorteil sind, da mit diesen hohere Intensitdten erreicht werden koénnen,
bevor es zu einer Beschidigung der Kristalle aufgrund der Energiedichte kommt (siehe z. B.
[Vaul4]). In der Literatur ist fiir BBO-Kristall beschrieben, dass mit Pulsdauern unterhalb
von einer Pikosekunde Intensitéten bis zu 300 GW /ecm? méglich sind (siehe z. B. [Rot12]).

Fine andere Moglichkeit, die Effizienz bei der parametrischen Verstdrkung in dem
vorgestellten System zu steigern, besteht darin, die Abweichung zwischen der Signal- und
Pumppulsdauer zu verringern. Hierbei wiirde fiir das Anpassen der Signalpulsdauer ein
auf einem Gitter- oder Prismenstrecker basierender Ansatz fiir den Signalpuls zu einer

1 www.neolase.com, Stand: 12/2016
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besseren Ubereinstimmung mit dem Pumppuls fiihren. Ein solcher Ansatz wire weit weniger
kompakt und effizient als das hier verwendete Dispersionsmanagement auf der Basis von
dispersiven Spiegeln.

Alternativ dazu kann der zeitliche Uberlapp mit dem Signalpuls auch durch Verkiirzung
der Pumppulsdauer verbessert werden. Hierzu gibt es bereits Uberlegungen und erste Un-
tersuchungen, wie es moglich ist, die Pulsdauer aus dem Festkorperverstérker zu reduzieren.
Dazu gibt es einen patentiertes Konzept, bei dem die Bandbreite der Verstarkung mithilfe
von zwei verschiedenen Kristallen mit iiberlappendem Verstarkungsbereich verbreitert wird,
was gleichzeitig zu einer Verkiirzung der bandbreitenbegrenzten Pulsdauer fiihrt (siehe
[Frel5]).

Eine Méglichkeit, die Pulsspitzenleistung an dem Ausgang des parametrischen Verstérkers
zu steigern, besteht darin, die komprimierte Pulsdauer zu verkiirzen und zusétzlich den
Pulsuntergrund zu reduzieren. Dazu miisste entweder ein breitbandiger Pulsformer genutzt
werden, um die Phase des Pulses gezielt zu korrigieren (siehe z. B. [Rau08a]), oder die
Anzahl der Spiegelreflexionen miisste signifikant reduziert werden, was deutlich kiirzere
Pumppulse bei der parametrischen Verstiarkung voraussetzt. Kiirzere Pumppulse wiirden
gleichzeitig zu einer besseren Ubereinstimmung der Pump- und Signalpulsdauer fiihren,
was neben einer hoéheren Effizienz zu einer Reduzierung des Superfluoreszenzuntergrundes
fithrt (siehe Abschnitt 3.6). Zusétzlich bieten kiirzere Pumppulse Vorteile bei hoheren
Pulswiederholraten und entsprechend geringerer Pulsenergie, da die notwendige Intensitéat
fiir eine effiziente parametrische Verstarkung mit einem grofieren Fokusdurchmesser erreicht
werden kann und dadurch der Einfluss von walk-off-Effekten (siehe Abschnitt 2.1.4) reduziert
wird.

Nach den vorausgegangenen Uberlegungen bieten kiirzere Pumppulse einige Vorteile bei
der parametrischen Verstarkung. In dem folgenden Kapitel wird daher untersucht, wie sich
eine entsprechende Pumpquelle mit deutlich kiirzeren Pumppulsen realisieren lasst und
welchen Einfluss die Verkiirzung der Pumppulsdauer auf die Effizienz und die Ausgangspara-
meter der parametrischen Verstarkung hat. Um die erreichbare Pumppulsdauer zu verkiirzen,
ist ein Verstarkungsmedium mit einer deutlich gréfleren Verstarkungsbandbreite notwendig,
wie z. B. Ytterbium-dotierte Glasfasern. Im Folgenden wird eine faserbasierte Pumpquelle
genutzt, um die Infrarotanteile von einem vergleichbaren Titan:Saphir-Oszillator auf meh-
rere 10 pJ Pulsenergie zu verstiarken. Bei der Propagation durch den Faserverstarker ist
es aufgrund der angestrebten Ausgangsparameter notwendig, die Pulsspitzenleistung zu
reduzieren, was iiber einen kompakten und monolithischen Strecker realisiert wird. Nach
der Verstiarkung und der anschliefenden Pulskompression wird mit der Pumpquelle eine
Pulsdauer unterhalb von einer Pikosekunde erreicht und die Pumppulsdauer gegeniiber
den Pulsen aus dem Nd:YVOy4-Verstiarker um mehr als eine Groflenordnung verringert.
Diese Pumpquelle wird in dem nachfolgenden Kapitel zusammen mit einem zweistufigen
parametrischen Verstiarkeraufbau vorgestellt. Neben der Diskussion einer Anwendung wird
mithilfe von numerischen Simulationen im Detail auf die Dynamik bei der parametrischen
Verstiarkung eingegangen und die Entstehung der in dem Experiment sichtbaren Mischpro-
dukte erstmalig erklart und deren Entstehung nachvollzogen. Zuséatzlich werden mithilfe
der Simulationen die experimentellen Ergebnisse reproduziert, um im néchsten Schritt
Vorhersagen fiir eine weitere Optimierung der parametrischen Verstarkung zu treffen.






KAPITEL 4

Fasergepumptes OPCPA-System bei 200 kHz

Ausgehend von den Erkenntnissen in Kapitel 3 wird in dem nun folgenden Kapitel un-
tersucht, wie die Pumpquelle und der parametrische Verstarker konzeptionell verbessert
werden kénnen, um eine optimale Strahlquelle fiir eine Vielzahl von experimentellen An-
wendungen zu realisieren, die Pulse mit einer Dauer von wenigen optischen Zyklen und
nJ-Pulsenergie bei hohen Pulswiederholraten benodtigen. Exemplarisch fiir eine solche
Anwendung wird in Abschnitt 4.5 auf die Erzeugung von Strahlung hoher-harmonischer
Ordnung eingegangen. Ein wichtiger Punkt bei der Realisierung des OPCPA-Systems in
diesem Kapitel ist, die Pumppulsdauer gegeniiber den 10 ps bei dem System in Kapitel 3
deutlich zu reduzieren. In Abschnitt 3.6 wurde gezeigt, dass der Superfluoreszenzunter-
grund abnimmt, wenn Signal- und Pumppulsdauer aufeinander angepasst sind. Kiirzere
Pumppulse haben hierbei zusétzlich den Vorteil, dass zum optimalen Anpassen der Signal-
pulsdauer auf die Pumppulsdauer weniger Dispersion notwendig ist und der Puls nach
der parametrischen Verstédrkung mit entsprechend wenigen Reflexionen auf breitbandigen
dispersiven Spiegeln komprimiert werden kann. Gleichzeitig erméglichen kiirzere Pumppulse
aufgrund der Abhéngigkeit der Zerstorschwelle von der Pulsdauer hohere Intensitédten an
den Kristallen, was zu einer Steigerung der Effizienz bei der parametrischen Verstarkung
beitragt. Mit der optisch synchronisierten und kompakten Pumpquelle in Kapitel 3 wird
eine hervorragende passive Stabilitat erreicht. Die effiziente Verstarkung im Einfach- bezie-
hungsweise Doppeldurchgang durch die Nd:YVOy-Verstarkerkristalle ermoglicht hierbei
kurze Laufzeiten und einen sehr einfachen Aufbau. Fiir eine optimierte Pumpquelle mit
Ausgangspulsen unterhalb von einer Pikosekunde sind aufgrund der Verstarkungsbandbreite
und der hohen Effizienz im Einfachdurchgang Ytterbium-dotierte Rod!-Type-Fasern als
Verstiarkungsmedium eine ideal geeignete Technologie. Um mit einer solchen Pumpquelle
die notwendige Pumppulsenergie fiir ein OPCPA-System mit pJ-Pulsenergie zu erreichen,
ist allerdings ein zusétzlicher Strecker- und Kompressoraufbau notwendig, da nichtlineare
Effekte bei der Verstarkung eine Limitation darstellen. Dadurch wird die Pumpquelle
typischerweise deutlich komplexer und aufwendiger zu justieren. Hier bieten gechirpte
Bragg-Gitter in einem monolithischen Glasblock einen sehr vielversprechenden Ansatz, um

1 Aus dem Englischen: rod = Stab
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den Puls mit einem justagefreien Aufbau und minimalem Platzbedarf zeitlich zu strecken
und zu komprimieren. Fiir die Verstdrkung der Pulse nach dem zeitlichen Strecken wird ein
mehrstufiger faserbasierter Vorverstiarker genutzt. Als Hauptverstirker folgen zwei parallel
angeordnete Rod-Type-Verstarker, was den Vorteil hat, dass die erreichbare Pulsenergie
verdoppelt werden kann und jeweils ein Hauptverstiarker zum Pumpen einer NOPA-Stufe
zur Verfligung steht. Die parametrische Verstirkung in den beiden Stufen wird anschlieend
mithilfe von numerischen Simulationen untersucht, und es werden hierbei erstmals bei
der parametrischen Verstirkung sichtbare nichtlineare Mischprodukte sowie deren raum-
zeitliche Dynamik vollstandig erklart und detailliert mit experimentellen Beobachtungen
verglichen. Mithilfe der Simulationen werden im zweiten Schritt Ansatzpunkte fiir eine
weitere Optimierung der parametrischen Verstarkung abgeleitet. Zusétzlich wird bei dem
vorgestellten OPCPA-System die CEO-Phase der verstarkten Pulse stabilisiert und der
Einfluss dieser auf die Erzeugung von hoher-harmonischer Strahlung gezeigt. Abschliefend
folgt eine Diskussion der Ergebnisse und Ansétze fiir eine weitere Steigerung der Effizienz.

4.1 Experimenteller Aufbau

Vorverstarker + Pulspicker

w2

2. Rod-Type-Verstérker I_I Kompressor|_s,

1. Rod-Type-Verstarker H Kompressor |'

Kompressor

Oszillator <+p
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Abbildung 4.1: Schematischer Aufbau des fasergepumpten OPCPA-Systems.

Eine schematische Darstellung des experimentellen Aufbaus des OPCPA-Systems in
diesem Kapitel ist in Abbildung 4.1 gezeigt. Ausgangspunkt ist ein ultra-breitbandiger
Titan:Saphir-Oszillator. Uber ein f-zu-2f-Interferomter wird die CEO-Phase des Oszillators
bestimmt und iiber eine Riickkopplung auf die Pumpleistung und die resonatorinterne
Dispersion des Oszillators stabilisiert. Der Infrarotanteil des Spektrums des Oszillators wird
mit einem gechirpten Bragg-Gitter, das in einen Glasblock geschrieben wurde (CVBG!),
zeitlich gestreckt. Der gestreckte Puls wird in einem faserbasierten Vorverstarker verstarkt
sowie in der Pulswiederholrate reduziert. Die Ausgangsstrahlung des Vorverstarkers wird

1 Aus dem Englischen: Chirped Volume Bragg Grating
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anschlieend aufgeteilt und in zwei parallelen Hauptverstirkern weiter verstirkt. Nach
der Verstirkung folgt jeweils ein Kompressor, um die Ausgangspulse im Zeitbereich zu
komprimieren. Die Pulse aus den beiden Verstéarkerstufen werden im néachsten Schritt
unabhéngig voneinander in der Frequenz verdoppelt und jeweils zum Pumpen einer NOPA-
Stufe genutzt. Basierend auf den Erkenntnissen aus Kapitel 3 wird hierbei fiir eine effiziente
Verstarkung des breitbandigen Oszillators ein zweistufiger NOPA-Aufbau realisiert. Nach
der breitbandigen parametrischen Verstiarkung wird der Puls mithilfe von dispersiven
Spiegeln komprimiert. AnschlieBend wird ein Teil der mittleren Leistung abgegriffen und in
ein zweites f-zu-2f-Interferometer eingekoppelt. Aus dem Messsignal wird anschlieflend die
CEO-Phase an dem Ausgang des parametrischen Verstirkers bestimmt (siehe z. B. [Tel99]).
Auftretende Anderungen in der CEO-Phase bei der parametrischen Verstirkung sowie bei
der Propagation durch den experimentellen Aufbau werden iiber eine Riickkopplung an
die CEO-Stabilisierung des Oszillators korrigiert. Auf die einzelnen Bestandteile wird im
Folgenden naher eingegangen.

4.2 Der Titan:Saphir-Oszillator

Als Signalquelle fiir das OPCPA-System in diesem Kapitel wird ein Titan:Saphir-Oszillator
mit vergleichbaren Ausgangsparametern zu denen in Kapitel 3 verwendet. Neben den
bereits in Abschnitt 3.2 genannten Vorteilen bietet diese Strahlquelle zusétzlich die Mog-
lichkeit, dass die CEO-Phase des oktave-breiten Spektrums ohne aufwindige spektrale
Verbreiterung direkt mit einem f-zu-2f-Interferometer bestimmt werden kann. Fiir die
Erzeugung des Messsignals werden die spektralen Anteile an den jeweils dufleren Réndern
des Spektrums mit einem Filter abgetrennt, und der langwellige Anteil wird mit einem
geeigneten nichtlinearen Kristall (LBO, 1 mm) in der Frequenz verdoppelt und anschlie-
Bend mit den kurzwelligen Spektralkomponenten iiberlagert. Mithilfe von heterodyner
Detektion wird das CEO-Signal bestimmt und iiber eine Modulation der Pumpleistung
stabilisiert (siehe z. B. [Rau08a]). Um sicherzustellen, dass der Oszillator innerhalb des
optimalen Pumpleistungsbereichs betrieben wird, werden langsame Drifts der Dispersion,
die beispielsweise iiber die Umgebungstemperatur verursacht werden, iiber eine zusétzliche
Anderung der resonatorinternen Dispersion ausgeglichen. Der verwendete Oszillator wird
auf 1/4 der Pulswiederholrate stabilisiert, was bedeutet, dass das elektrische Feld unter der
Einhiillenden des Pulses von jedem vierten Puls identisch ist. Wird bei dem parametrischen
Verstarker fiir den Teilungsfaktor der Pulswiederholrate ein Vielfaches von Vier gewéhlt,
haben die parametrisch verstarkten Ausgangspulse jeweils eine identische CEO-Phase. Wie
in dem vorherigen Kapitel wird das breitbandige Spektrum des Titan:Saphir-Oszillators mit
einem dichroitischen Spiegel in zwei Bereiche aufgeteilt. Fiir den nachfolgenden faserbasier-
ten Vorverstérker werden in diesem Fall die Spektralanteile im Bereich von 1030 nm genutzt,
da fiir den Hauptverstiarker anstelle von einem Nd:YVQOy4-Kristall eine Ytterbium-dotierte
photonische Kristallfaser gewéhlt wird. Die Anderung der Zentralwellen hat nur einen
minimalen Einfluss auf die Phasenanpassungswinkel bei der parametrischen Verstidrkung.
Fiir den faserbasierten Vorverstiarker hat die gednderte Zentralwellenlinge den Vorteil, dass
fiir die Verstarkung der Spektralbereich der maximalen Emission genutzt wird (siehe z. B.
[Pas97]).
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4.3 Kurzpulsverstarkersystem bei 1030 nm

Bei dem Verstarkersystem in Kapitel 3 ist die erreichbare Pumppulsdauer durch die geringe
Verstarkungsbandbreite des Nd:YVO,-Kristalls limitiert. Im Gegensatz dazu unterstiitzt
die Verstiarkungsbandbreite von Ytterbium-dotierten Glasfasern aufgrund der amorphen
Struktur des Glases mehrere 10nm (siehe z. B. [Pas97]). Zusétzlich bieten faserbasierte
Verstarker aufgrund der langen Wechselwirkungslédnge eine hohe Verstarkungseffizienz in nur
einem Durchgang. Durch die grofie Oberfliche der Faser ist eine gute Kiihlung gewéhrleistet,
sodass thermische Probleme nur eine untergeordnete Rolle spielen (siehe z. B. [Zen93)).
Generell ist bei Ytterbium-dotierten Glasfasern der Wérmeeintrag durch den geringen
Quantendefekt sehr gering, da das Maximum der Absorption bei 976 nm sehr dicht an dem
Emissionsmaximum im Bereich von 1030 nm liegt (siehe z. B. [Pas97]). Als Hauptverstarker
kommen in diesem Kapitel Rod-Type-Fasern zum Einsatz, bei denen die Strahlfiithrung
mithilfe einer speziellen photonischen Struktur in der Faser erreicht wird (siehe z. B.
[Lim06]). Dadurch sind fiir die Grundmode Modenfelddurchmesser von beispielsweise 76 pm
moglich (Kerndurchmesser 100 pm). Im Vergleich dazu liegt der Kerndurchmesser bei
einer Stufen-Index-Faser, die bei 1030 nm nur die Grundmode fiihren kann, bei 5,5 pm.
Gegeniiber dem Festkorperverstiarker aus Kapitel 3 bieten Rod-Type-Fasern den Vorteil,
dass durch die Grundmode in der Faser ein gauf}férmiges Strahlprofil festgelegt ist, ohne dass
Effekte wie beispielsweise thermische Linsen zu einer leistungsabhingigen Anderung der
Strahlparameter fithren. Ein Nachteil der Fasertechnologie sind nichtlineare Effekte wéhrend
der Pulspropagation durch die Faser, die aufgrund der akkumulierten nichtlinearen Phase
die erreichbare Pulsqualitat limitieren. Zu deren Verringerung ist zum einen ein moglichst
grofler Modenfelddurchmesser der Faser notwendig und zum anderen eine Reduzierung der
Pulsspitzenleistung. Dies wird typischerweise mit einem CPA-Konzept durch das zeitliche
Strecken des Pulses vor der Verstiarkung und einer Pulskompression nach der Verstiarkung
erreicht (siehe z. B.[Str85]).

4.3.1 Pulsstrecker

Zum Reduzieren der Pulsspitzenleistung wihrend der Propagation durch den Faserverstar-
ker sind verschiedene Anséitze denkbar. Ein sehr einfacher Ansatz ist die reine Propagation
durch mehrere 100 Meter Glasfaser mit niedriger Pulsenergie vor der Verstédrkung. Dieser
Ansatz wurde nicht weiter verfolgt, da der Anteil der Dispersion dritter Ordnung der Faser
das gleiche Vorzeichen hat wie der Dispersionsanteil dritter Ordnung eines Gitterkom-
pressors. Im Experiment wiirde dies zu einem Nachpuls und somit zu einer Verringerung
der erreichbaren Pulsspitzenleistung fiihren (siehe z. B. [Zho05]). Eine andere Moglichkeit
wére, beispielsweise einen Gitterstrecker nach Martinez zu nutzen [Mar84]. Zusétzlich ist
in diesem Fall ein Gitterkompressor notwendig, um den gestreckten Puls anschlieflend
zeitlich zu komprimieren. Neben dem reinen Platzbedarf miissen ein solcher Strecker-
und Kompressoraufbau aufwéindig justiert werden. Hier bietet ein monolithischer Ansatz
die Vorteile, dass zum einen keine Justage notwendig ist und zum anderen, dass duflere
Einfliisse, wie zum Beispiel Luftfluktuationen, keinen Einfluss auf die Laufzeit oder die
Dispersion haben. Diese Anforderungen an den Strecker und Kompressor werden von einem
CVBG erfiillt. Hierbei handelt es sich um ein 50 mm langes optisches Bauteil mit einer
Kantenldnge von jeweils 5 mm aus photo-thermo-refraktivem Glas, in das mithilfe von
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Lithografie Brechungsindexschichten geschrieben wurden (siehe z. B. [Efi99; Glel4]). Da-
durch, dass verschiedene Spektralkomponenten nach einer unterschiedlichen Eindringtiefe
in dem Glasblock reflektiert werden, ergibt sich, unabhéngig von der gewéhlten Reflexi-
onsbandbreite, durch den Brechungsindex des Materials und der Lange von 50 mm eine
gestreckte Pulsdauer von 440 ps. Das Vorzeichen der Dispersion hédngt hierbei von der
Richtung ab, von der das CVBG benutzt wird. Dies bedeutet, dass das CVBG sowohl
zum Strecken, als auch zum Komprimieren von Laserpulsen genutzt werden kann. Dieses
Prinzip ist in Abbildung 4.2 veranschaulicht. Somit kann die Dispersion von dem CVBG
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Abbildung 4.2: Funktionsweise eines CVBGs. Unterschiedliche Spektralkomponenten werden
an unterschiedlichen Bragg-Ebenen reflektiert, wodurch sich ein relativer Laufzeitunterschied
ergibt. Das Vorzeichen der Dispersion ist hierbei von der Richtung abhéngig, in der das CVBG
genutzt wird.

zum Strecken des Pulses mit einem um 180° gedrehten zweiten CVBG kompensiert werden.
Es wurde gezeigt, dass diese Technologie geeignet ist, um eine komprimierte Pulsdauer
von 650fs bei einer komprimierten Leistung von 75 W zu erreichen (siche [Cha09]). In
einer anderen Verdffentlichung wird eine Pulsdauer von 200 fs bei 33 W mittlerer Leistung
angegeben (siehe [Rev09]). Diese Technologie bietet allerdings keine Moglichkeit, die kom-
primierte Pulsdauer zu optimieren. Aus diesem Grund wird in dieser Arbeit zusétzlich ein
kompakter Gitterkompressor mit einem Gitterabstand von wenigen Zentimetern genutzt,
um die Dispersion des Faserverstéirkers auszugleichen. Als Reflexionsbandbreite fiir den
CVBG-Strecker wurde die maximal kommerziell erhéltliche Bandbreite von 16 nm mit einer
Zentralwellenldnge von 1030 nm gewahlt, um nach der spektralen Einschniirung bei dem
Verstarkungsprozess (siehe z. B. [Hot65]) und Reabsorption bei der Propagation durch die
Ytterbium-dotierte Faser eine méglichst hohe Bandbreite fiir die Erzeugung kurzer Pulse
zu erhalten, und um zusétzlich einen groflen Anteil der mittleren Leistung der infraroten
Spektralkomponenten des Titan:Saphir-Oszillators nutzen zu kénnen.

4.3.2 Faserbasierter Vorverstarker

Der Faservorverstéirker aus Kapitel 3 liefert eine mittlere Leistung von 7mW bei 100 kHz
Pulswiederholrate. Mit dieser geringen mittleren Leistung ist eine effiziente Verstéarkung in
einem Rod-Type-Faserverstérker nicht moglich. Nach [R6s08] kann bei einer 1,2m langen
Rod-Type-Faser und einer Eingangsleistung von 10 mW eine Effizienz von ~ 25 % erreicht
werden, die auf ~58 % ansteigt, wenn die Eingangsleistung auf 100 mW gesteigert wird.
Von Herstellerseite wird fiir die geplante Faser mit einer Linge von 80 cm eine mittlere
Leistung von etwa 1 Watt empfohlen, wobei in der Literatur auch geringere Werte zu
finden sind (520 mW [Zao08], 10 mW [R6s08]). Fiir den geplanten Vorverstirker in diesem
Kapitel ist eine Ausgangsleistung bis zu 1 W geplant. Fiir die Verstarkung werden daher
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Doppelkernfasern in Kombination mit Multimode-Pumpdioden mit bis zu 9 W mittlerer
Leistung bei einer Wellenlénge von 976 nm genutzt. Bei dem faserbasierten Vorverstérker
ist ein zweiter Pulspicker und eine dritte Verstirkerstufe notwendig, da der zweistufige
Vorverstarker mit nur einem Pulspicker aus den in Kapitel 3 genannten Griinden bei der
angestrebten Pulswiederholrate von 200 kHz in der mittleren Leistung begrenzt ist. Bei dem
optimierten Vorverstirker werden hierbei die Uberlegungen aus Abschnitt 3.7 umgesetzt.
FEine schematische Anordnung des gednderten Faservorverstirkers ist in Abbildung 4.3
dargestellt. Der Infrarotausgang des Titan:Saphir-Oszillators wird im Bereich um 1030 nm
iiber die Reflexionsbandbreite des CVBGs auf 16 nm gefiltert und gleichzeitig wird der
Puls zeitlich gestreckt. Hierbei wird eine Effizienz von 70 % erreicht. Anschlieend wird
die Strahlung mithilfe eines Kollimators in den faserbasierten Vorverstarker eingekoppelt.
Im Gegensatz zu dem Aufbau in Abschnitt 3.3.1 wird in diesem Kapitel nach dem ersten
Pulspicker eine zuséatzliche Verstarkerstufe sowie ein zweiter fasergekoppelter Pulspicker
ergianzt, wodurch sichergestellt werden kann, dass nach dem zweiten Pulspicker ausrei-
chend Eingangsleistung fiir die letzte Verstérkerstufe vorhanden ist, um die angestrebte
mittlere Leistung fiir den nachfolgenden Rod-Type-Verstarker zu erreichen. In der ersten
Verstérkerstufe wird das Eingangssignal verstédrkt und die Pulswiederholrate mit dem
ersten Pulspicker um einen Faktor 5 von 80 MHz auf 16 MHz reduziert. Um das B-Integral
moglichst gering zu halten, wird die Leistung von dem ersten Verstarker so eingestellt,
dass nach dem Picken eine mittlere Leistung von 1 mW fiir die zweite Verstéirkerstufe
erreicht wird. Nach dem Verstdrken auf 200 mW in der zweiten Verstirkerstufe wird die
Pulswiederholrate um einen Faktor 80 von 16 MHz auf 200 kHz reduziert. Fiir die dritte
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Abbildung 4.3: Schematischer Aufbau des Faserverstérkers. LD = Laserdiode, Picker 1/2 =
fasergekoppelter Pulspicker.

Stufe des Vorverstirkers wurde wie bereits in Abschnitt 3.3.1 eine aktive Faser mit ei-
nem Kerndurchmesser von 20 pm gewéahlt, um die Flache des Signalkerns zu vergréfiern
und somit das B-Integral zu reduzieren. Fiir die Uberkopplung von dem Signalkern mit
6 pm Durchmesser auf den 20 pm-Signalkern wurde ein kommerziell erhéltlicher Moden-
feldadapter verwendet, wodurch im Vergleich zu Abschnitt 3.3.1 das Ausgangsstrahlprofil
verbessert werden konnte. In Abbildung 4.4(b) ist die Ausgangsleistung aus der dritten
Verstéarkerstufe in Abhéngigkeit von der Pumpleistung dargestellt. Das Ausgangsspektrum
des Vorverstérkers (sieche Abbildung 4.4(a)) zeigt im Vergleich zu dem Eingangsspektrum
des Vorverstérkers eine gednderte Form und Bandbreite. Insbesondere die Spektralkom-
ponenten in dem kurzwelligen Spektralbereich fehlen aufgrund von Reabsorption in der
aktiven Faser. Die spektrale Breite verringert sich bei der Verstarkung von 15,3 nm auf
10,4nm (gemessen bei -10dB). Um auszuschliefien, dass nichtlineare Effekte in dem Vorver-
starker auftreten, die einen Einfluss auf die Komprimierbarkeit des Ausgangspulses haben,
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wurde die Autokorrelationsfunktion des komprimierten Verstiarkerausgangs bei 80 MHz
und bei 200 kHz Pulswiederholrate verglichen. Bei 80 MHz kénnen nichtlineare Effekte bei
der Verstarkung des gestreckten Signalpulses ausgeschlossen werden. Im Vergleich dazu
wird bei 200 kHz Pulswiederholrate bis zu einer mittleren Leistung von 300 mW (1,5 pJ)
nur eine geringe Anderung der Autokorrelationsbreite von bis zu 4% bei vergleichbarer
Form der Autokorrelationsfunktion beobachtet. Erst bei héheren Pulsenergien aus dem
Vorverstirker wurde eine Zunahme der Breite der gemessenen Autokorrelationsfunktion
beobachtet, woraus sich eine Begrenzung der Pulsenergie fiir den Vorverstéarker auf 1,5 nJ
ergibt. Als untere Grenze fiir die Pulswiederholrate wurde 200 kHz festgelegt, da bei kon-
stanter Pulsenergie und kleineren Pulswiederholraten die mittlere Ausgangsleistung fiir die
nachfolgenden Hauptverstarkerstufen nicht mehr ausreichend ist. Neben einer geringeren
Verstérkungseffizienz steigt der Anteil der ASE mit abnehmender Eingangsleistung immer
weiter an.
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Abbildung 4.4: Ausgangscharakteristik des Vorverstarkers bei 200 kHz.

4.3.3 Rod-Type-Hauptverstarker

Als Hauptverstérker werden zwei Ytterbium-dotierte photonische Kristallfasern (DC-285-
100-PM Yb-ROD, NKT Photonics) mit jeweils 80 cm Lénge und einem Aulendurchmesser
von 1,2 mm verwendet, deren Ausgangsstrahlung jeweils zum Pumpen einer parametrischen
Verstéarkerstufe genutzt wird. Die Ausgangsleistung des Vorverstérkers wird so aufgeteilt,
dass das Eingangssignal fiir beide Rod-Type-Fasern vergleichbar ist. Im Vergleich zu der
Verstirkung in einer einzelnen Faser wird mit diesem parallelen Ansatz die Pulsenergie mit
der Anzahl der Verstiarkerstufen skaliert. Ein weiterer Vorteil ist die Moglichkeit, dass die
Ausgangsleistung und komprimierte Pulsdauer jeder Verstdrkerstufe individuell variiert
und auf die parametrische Verstarkung optimiert werden kann. Bei den verwendeten Rod-
Type-Fasern wird der effektive Brechungsindex des Materials um den Signalkern mithilfe
von speziell angeordneten Luftléchern reduziert, wodurch an der Grenzschicht deutlich
grofere Brechungsindexunterschiede erreicht werden kénnen als mit herkémmlichen Stu-
fenindexfasern (siehe z. B. [Rus03]). Mit diesem Prinzip kann eine sehr kleine numerische
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Apertur (NA) fiir den Signalkern realisiert werden, wodurch selbst bei Kerndurchmessern
von mehreren 10 pm nur die Grundmode gefiihrt wird. Fiir die verwendete Faser wird fiir
den Signalkern eine NA von 0,02 und ein Kerndurchmesser von 100 pm angegeben (Moden-
felddurchmesser = 76 pm). Der Signalkern ist von dem Pumpkern umgeben, der wiederum
durch einen dichten Ring von Luftléchern begrenzt ist. Der Pumpkern mit einem Durchmes-
ser von 285 pm und einer NA von 0,6 ist fir die Verwendung von Multimode-Pumpdioden
optimiert. Zum Pumpen werden gitterstabilisierte Laserdioden mit einer Zentralwellenldnge
von 976 nm und einer Ausgangsfaser mit einem Kerndurchmesser von 200 pm verwendet.
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Abbildung 4.5: Ausgangsleistung der beiden Verstarkerstufen.

Die Ausgangsleistung bei der Verstdrkung in der Rod-Type-Faser in Abhéngigkeit von der
Pumpleistung ist in Abbildung 4.5 dargestellt. Mit vergleichbarem Eingangssignal wird in
den beiden Rod-Type-Verstéirkern eine vergleichbare Verstarkungseffizienz erreicht. Die
mittlere Leistung vor der Pulskompression liegt bei 20 W fiir die erste Rod-Type-Faser
und bei 23 W fiir die zweite Rod-Type-Faser. Dies entspricht einer Pulsenergie von 100 pnJ
beziehungsweise 115 1J. Bei héheren Pulsenergien wurde eine Abnahme der erreichbaren
Pulsspitzenleistung nach der Kompression beobachtet. Fiir eine weitere Steigerung der
Pulsenergie aus dem Verstarker muss daher die gestreckte Pulsdauer bei der Propagation
durch den Verstarker weiter erhoht werden, um die Pulsspitzenleistung und somit den
Einfluss von nichtlinearen Effekten zu reduzieren. Dies ist mit dem gewéhlten kompakten
und monolithischen Strecker nicht moglich. Der geringe Leistungsunterschied zwischen den
beiden Stufen kann darauf zuriickgefiihrt werden, dass vor der ersten Rod-Type-Faser die
Dispersion des Vorverstiarkers mit einem zusétzlichen Gitterkompressor ausgeglichen wird
(siehe Abbildung 4.1), wodurch sich die gestreckte Pulsdauer in dieser Stufe im Vergleich zu
der zweiten Stufe etwas verringert. Zusétzlich wird fiir die Pulskompression in der zweiten
Stufe ein Kompressorkonzept mit deutlich mehr Freiheitsgraden genutzt, mit dem ein Teil
der nichtlinearen Phase kompensiert werden kann. Das Ausgangsspektrum der beiden
Verstéarker (siehe Abbildung 4.6) weist eine vergleichbare spektrale Form und Breite von
11,4nm (bei -10dB) auf. Aus dem gemessenen Spektrum ergibt sich eine bandbreitenbe-
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grenzte Pulsdauer von 230 fs. In Bezug auf die erreichbare mittlere Leistung und auf die
Verstarkungsbandbreite erfiillt die Pumpquelle die gestellten Erwartungen an die gewahlte

Verstarkertechnologie.
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Abbildung 4.6: Ausgangsspektrum des ersten (blau) und des zweiten (rot) Rod-Type-
Faserverstarkers bei 20 W beziehungsweise 23 W Ausgangsleistung.

4.3.4 Pulskompression

Nach dem Verstérken wird der zeitlich gestreckt Puls komprimiert, um eine moglichst hohe
Pulsspitzenleistung fiir die Frequenzverdopplung und den parametrischen Verstéarkungs-
prozess zu erreichen. Die Kompression der ersten Verstarkerstufe wird mit einem CVBG
realisiert, das baugleich zu dem CVBG-Strecker ist und bei entsprechender Orientierung
die Dispersion des Streckers aufhebt (siehe Abbildung 4.2). Fiir die Kompression mit
dem CVBG wurde eine Effizienz von 66 % gemessen, was vergleichbar zu den Angaben in
[Rev09] ist. Die Pulskompression mit dem zweiten CVBG bietet hierbei keine Moglichkeit,
die Pulsdauer fein einzustellen oder die zusétzliche Dispersion bei der Propagation durch
den Verstédrker zu kompensieren. Um diese auszugleichen, wird zusétzlich ein kompakter
Gitterkompressor (Gitterabstand: 9 cm, 1000 Linien/mm, Einfallswinkel: Littrow) zwischen
dem Vorverstiarker und der ersten Rod-Type-Verstéirkerstufe genutzt (siehe Abbildung 4.1).
Im Gegensatz zu der Pulskompression nach der Rod-Type-Faser bietet diese Anordnung den
Vorteil, dass zuséitzliche Leistungsverluste in Hohe von 20 % durch den Gitterkompressor
nach dem Rod-Type-Verstarker vermieden werden. Da die Pulsenergie des Verstarkers
aufgrund von nichtlinearen Effekten limitiert ist, wére es nicht moglich, diese Verluste
durch ein Erhéhen der Pumpleistung der Rod-Type-Faser zu kompensieren.

Nach dem Rod-Type-Verstiarker wird ein optischer Isolator (Transmission: 90 %) ver-
wendet, um einen Riickreflex in die Verstéirkerfaser bei der Kompression zu verhindern.
Dieser Isolator ist notwendig, da das CVBG exakt so justiert werden muss, dass der
einfallende und der reflektierte Strahl iiberlagert sind. Ein kleiner Winkel zwischen dem
FEingangs- und Ausgangsstrahl wiirde zu einem elliptischen Strahlprofil fithren, da die
einzelnen Spektralkomponenten in unterschiedlich tiefen Schichten des CVBGs reflektiert
werden. Zusammen mit den Verlusten von dem optischen Isolator und den Optiken fiir die
Strahlfithrung ergibt sich eine Kompressionseffizienz von 61,5 %. Die Autokorrelationsfunk-
tion nach der Kompression bei einer Pulsenergie von 61,51J (12,3 W mittlere Leistung)
mit einer Halbwertsbreite von 1,2 ps ist in Abbildung 4.7(a) dargestellt. Dies entspricht
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mit dem Umrechnungsfaktor fiir einen gauflférmigen Puls einer Pulsdauer von 858 fs. Die
erreichbare Pulsspitzenleistung nach der Kompression liegt mit 67 MW {iber den 19 MW
des Verstarkersystems aus Kapitel 3. Die deutliche Abweichung zwischen der gemessenen
und der theoretisch moglichen Pulsdauer hat mehrere Ursachen. Beispielsweise haben die
Dispersionsanteile dritter Ordnung des Verstérkers und des Gitterkompressors das gleiche
Vorzeichen, was bedeutet, das diese nicht kompensiert werden kann. Weiterhin gibt es Ab-
weichungen in dem Dispersionsverlauf der einzelnen CVBGs, die zu einem Pulsuntergrund
fiihren. Zusétzlich limitieren nichtlineare Effekte bei der Propagation durch den Verstarker
die erreichbare Pulsdauer.

Die minimale Halbwertsbreite der Autokorrelationsfunktion ohne Verstarkung in dem
Hauptverstarker betragt 640 fs und verldngert sich mit zunehmender Pulsenergie und nicht-
linearer Phase bei der Verstarkung. Uber den Gitterabstand kann diese Verbreiterung nicht
vollstdndig kompensiert werden. Aufgrund der geringen Kompressionseffizienz nach der
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Abbildung 4.7: Autokorrelationsfunktionen nach den beiden Hauptverstarkerstufen.

ersten Stufe und dem sichtbaren Pulsuntergrund in der Autokorrelationsmessung wird fiir
die Kompression der zweiten Verstirkerstufe anstelle eines weiteren CVBGs ein alternatives
Kompressorkonzept untersucht. Die Anforderung hierbei ist, einen Ansatz zu finden, der
nur die Dispersion zweiter Ordnung des CVBG-Streckers kompensiert und keine zusétzliche
Dispersion dritter Ordnung erzeugt, wodurch ein Gitterkompressor nicht geeignet ist. Ein
auf Prismen basierender Kompressor ist ebenfalls ungeeignet, da aufgrund der geringen
spektralen Aufspaltung sehr grofie Absténde fiir die Kompression notwendig wéren. Um
beispielsweise einen gestreckten Puls' mit einer Pulsdauer von 1,1 ps zu komprimieren, wére
bereits ein Abstand zwischen den Prismen von 10 m notwendig?. Eine geeignete Moglichkeit,
um den gestreckten Puls nach dem CVBG zu komprimieren, ist eine Kombination aus einem

1 Als Ausgangspunkt fiir die Berechnung wurde ein gaufiformiger Puls mit einer bandbreitenbegrenzten
Pulsdauer von 250 fs angenommen und dieser mit einer GDD von 100000 fs? zeitlich gestreckt.

2 Einfallswinkel: Brewster-Winkel, Material der Prismen: SF10, Prisma 1: 2mm Abstand von dem
Auftreffpunkt des Strahls zu der Spitze des Prismas, Prisma 2: 22 mm Abstand von dem Auftreffpunkt
des Strahls zu der Spitze des Prismas



4.3 Kurzpulsverstarkersystem bei 1030 nm 63

Gitter- und einem Prismenkompressor (GRISM!) (siehe z. B. [Kan97; Mar91]). Mit einem
solchen Aufbau ist es moglich, durch die Wahl der Gitterstrichzahl sowie des Materials
und Winkels des Prismas das Verhéltnis der Dispersionanteile zweiter und dritter Ordnung
anzupassen und somit die Dispersion zweiter Ordnung des CVBGs zu kompensieren, ohne
eine zusétzliche Dispersion dritter Ordnung durch die Kompression zu erhalten. Eine
geeignete Kombination, um die Dispersion des CVBGs auszugleichen, besteht aus einem
Gitter mit 1600 Linien/mm und einem gleichseitigen Quarzglas-Prisma mit einem Winkel
von 60°. Der Einfallswinkel auf das Prisma entspricht bei dem realisierten Aufbau etwa
dem Brewster-Winkel, sodass bei der genutzten p-Polarisation keine zusétzliche Antire-
flexbeschichtung notwendig ist. In Abbildung 4.8 ist eine Skizze des GRISM-Kompressors
dargestellt. Grundsétzlich ist dieser Aufbau wesentlich komplexer und volumindser als das
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Abbildung 4.8: Schematischer Aufbau des GRISM-Kompressors sowie der Freiheitsgrade bei
der Justage.

kompakte CVBG in der ersten Stufe und stellt hohe Anforderungen an die mechanische
Stabilitat. Zusétzlich ist eine aufwindige Justage notwendig. Mit dem Aufbau wird nach
dem zweiten Rod-Type-Verstirker eine Kompressionseffizienz von 69 % erreicht. Durch die
hohe Anzahl von Justagefreiheitsgraden, mit denen die Dispersion zweiter Ordnung sowie
das Verhaltnis zwischen den Dispersionsanteilen zweiter und dritter Ordnung verdndert
werden kann, wird zusatzlich eine bessere Pulsqualitit und eine hohere Pulsspitzenleistung
erreicht. Die Autokorrelationsfunktion nach der Kompression mit einer Halbwertsbreite
von 1,03 ps ist in Abbildung 4.7(b) dargestellt. Dies entspricht mit dem Umrechnungsfaktor
fiir einen gauBiférmigen Puls einer Pulsdauer von 730 fs. Nach der Kompression mit dem
GRISM-Kompressor nach dem zweiten Rod-Type-Verstirker wird eine Pulsenergie von
791J (mittlere Leistung von 15,8 Watt) und eine Pulsspitzenleistung von 101 MW erreicht.
Ein Austausch des kompakten CVBG-Kompressors nach der ersten Rod-Type-Stufe gegen
einen zweiten GRISM-Kompressor war aufgrund des zur Verfiigung stehenden Platzes in
dem Gehé&use nachtriaglich nicht mehr moglich. Ausgehend von den Ergebnissen bei der
parametrischen Verstdarkung in Abschnitt 3.5 ist die erreichte Pulsenergie von 61,5 nJ mehr
als ausreichend, um die Pulsenergie von wenigen nJ aus dem Titan:Saphir-Oszillator um
mehrere Groflenordnungen zu verstiarken und somit die Effizienz in der zweiten NOPA-
Stufe deutlich zu steigern. Fiir die erreichbare Ausgangsenergie bei der parametrischen
Verstiarkung ist insbesondere die Pumpenergie in der zweiten NOPA-Stufe entscheidend.

1 Aus dem Englischen: GRrating and PrISM = Gitter und Prisma
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4.4 Der parametrischer Verstarker

In den nachfolgenden Anschnitten wird auf die Frequenzverdopplung, die parametrischen
Verstarkerstufen sowie auf die Stabilisierung der CEO-Phase im Detail eingegangen.

4.4.1 Frequenzverdopplung

Fiir die Frequenzverdopplung der beiden Verstérkerstufen wird jeweils ein 1 mm langer
BBO-Kristall (© = 23,4°) verwendet. Die Lange wurde gewéahlt, damit die Phasenanpas-
sungsbedingung fiir die gesamte spektrale Bandbreite von 11,4 nm erfiillt ist. In der ersten
SHG-Stufe wird eine Konversionseffizienz von 47 % erreicht (siehe Abbildung 4.9(a)), sodass
eine Pulsenergie von 29 j1J bei 515 nm zum Pumpen der ersten NOPA-Stufe genutzt werden
kann. Riickkonversion und eine damit verbundene Abnahme der Pulsspitzenleistung, die
zu einer Abnahme der parametrischen Effizienz fithren wiirde, wurde nicht beobachtet.
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Abbildung 4.9: Ausgangsparameter der beiden Frequenzverdopplungsstufen.

Bei der Frequenzverdopplung der Ausgangsstrahlung aus der zweiten Rod-Type-Verstéarker-
stufe wird mit einer Konversionseffizienz von 56 % eine Pulsenergie von 44 1J zum Pumpen
der zweiten NOPA-Stufe erreicht (siche Abbildung 4.9(b)). Die im Vergleich zu der zweiten
Stufe geringere Konversionseffizienz in der ersten Stufe kann iiber den héheren Pulsunter-
grund erklart werden, der in der Autokorrelationsmessung sichtbar ist (siehe Abbildung 4.7).
Eine weitere Frequenzverdopplung der verbleibenden infraroten Strahlung nach den beiden
SHG-Stufen wie in Kapitel 3 wird in diesem Kapitel nicht untersucht. Zum einen werden
mit den beiden parallelen Verstéarkerstufen bereits zwei Pumpstrahlen fiir den geplanten
zweistufigen NOPA erreicht und zum anderen wird mit zwei Hauptverstarkerstufen insge-
samt deutlich mehr Leistung erreicht als mit nur einer Stufe. Dadurch, dass die SHG-Stufen
jeweils auf maximale Konversionseffizienz optimiert sind, ist zusétzlich davon auszugehen,
dass in einer nachgelagerten SHG-Stufe lediglich eine geringe Effizienz erreicht wird. Ausge-
hend von der Halbwertsbreite der Autokorrelationsfunktion vor der Frequenzverdopplung
sowie einer Verkiirzung der Pulsdauer durch die quadratische Intensitdtsabhéngigkeit des
SHG-Prozesses ergibt sich fiir die Pumppulsdauer nach der Frequenzverdopplung eine
Abschétzung von etwa 600 fs fiir die erste Stufe und 520 fs fiir die zweite Stufe. Mit der
Pumpquelle konnte gegeniiber dem System in Kapitel 3 eine deutliche Verkiirzung der
Pumppulsdauer erreicht werden. Die Pulskompression mit dem CVBG bietet in Bezug
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auf die Kompressionseffizienz, das Strahlprofil sowie die erreichbare Pulsqualitidt noch
Potential fiir Verbesserungen. Hierbei werden mit dem GRISM-Kompressor insgesamt
bessere Ergebnisse erreicht.

4.4.2 Dispersionsmangement

Aufgrund der kiirzeren Pumppulse muss das Dispersionsmanagement fiir den Signalpuls
optimiert werden. Bei dem Dispersionsmanagement des OPCPA-Systems in Kapitel 3 ist die
gestreckte Signalpulsdauer deutlich kleiner als die Pumppulsdauer und durch die sinnvolle
Anzahl der Reflexionen des Spiegelkompressors limitiert. Im Vergleich zu der Dispersion des
70 mm langen Glasstreckers hat die zusétzliche Dispersion der 5 mm langen BBO-Kristalle
nur einen geringen Einfluss auf die Signalpulsdauer. Fiir eine breitbandige Verstiarkung mit
deutlich kiirzeren Pumppulsen muss zusétzlich die Dispersion der nichtlinearen Kristalle
und die dadurch verursachte Anderung der Signalpulsdauer beriicksichtigt werden, da sich
die Bandbreite der Verstarkung sonst auf den Spektralbereich reduziert, der zeitlich mit dem
Pumppuls tberlagert ist (siehe z. B. [Mos09]). Dies kann gezielt ausgenutzt werden, um ein
OPCPA-System mit durchstimmbarer Zentralwellenlénge zu realisieren (siehe z. B. [Bral4;
Nil14; Pup15]). In dem in diesem Kapitel beschriebenen System wird die Signalpulsdauer
vor jeder NOPA-Stufe individuell angepasst. Dazu wird die Signalpulsdauer vor der ersten
NOPA-Stufe mithilfe von dispersiven Spiegeln und einem Keilpaar aus Kalziumfluorid
(CaF3) auf breitbandige Verstarkung und maximale Effizienz optimiert. Die gemessene
Pulsdauer vor der ersten NOPA-Stufe betrigt etwa 100fs mit positivem Chirp. Nach
der Propagation durch den 5mm langen BBO-Kristall in der ersten Stufe sowie der
Anderung der spektralen Breite durch die parametrische Verstirkung wird eine Pulsdauer
von 245 fs gemessen. Mit einem dispersiven Spiegelpaar (DCM 7!, Laser Quantum) und
der Feinanpassung der Dispersion mithilfe einer BaFs-Platte wird die Dispersion von
mehreren Meter Luft zwischen den Stufen ausgeglichen. Die gemessene Pulsdauer nach der
Optimierung der zweiten NOPA-Stufe betragt 245 fs vor dem BBO-Kristall und 680 fs nach
der Verstarkung. Fiir die anschlielende Kompression werden dispersive Spiegel genutzt,
die fiir die Kompensation der Dispersionsordnungen von BBO-Kristall optimiert sind.

4.4.3 Nicht-kollineare optisch-parametrische Verstarkerstufen

Fiir die parametrische Verstirkung in der ersten NOPA-Stufe wird wie in Kapitel 3 ein
5mm langer BBO-Kristall (© = 26,6°; @ = 0°) in der PVWC-Phasenanpassung verwendet.
Zum Pumpen wird der Ausgang der ersten SHG-Stufe mit einer Pulsenergie von 29 1J
genutzt. Die Fokussierung der Pumpstrahlung wurde so angepasst, dass im Fokus (Durch-
messer: 350 pm bei 1/e?) eine Intensitiit von ~90 GW /cm? erreicht wird. Die im Vergleich
zu Kapitel 3 hohere Intensitét ist aufgrund der deutlich kiirzeren Pumppulse moglich (siehe
Abschnitt 3.7). Der Fokusdurchmesser des Signals in der ersten Stufe betrégt 220 pm (bei
1/e?). Uber einen Nichtkollinearititswinkel zwischen Pump- und Signalstrahl von etwa 2,4°
innerhalb des Kristalls wird eine breitbandige Verstdrkung in dem Bereich von 670 nm bis
1025 nm erreicht (siehe Abbildung 4.10(b)), wobei die Eingangspulsenergie um einen Faktor

1 Reflektivitdt: 600nm - 1200 nm, GDD pro Spiegelpaar: -120 fs*> bei 800 nm. Der Dispersionsverlauf pro
Reflexion auf einem Spiegelpaar ist auf die Kompensation der Dispersion von 4,4 mm CaFy optimiert.
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3520 von 1,25 nJ auf 4,4 nJ verstarkt wird. Die im Vergleich zu der ersten NOPA-Stufe in
Kapitel 3 wesentlich hohere Effizienz in dieser Stufe liegt an dem optimierten zeitlichen
Uberlapp von Pump- und Signalpulsdauer, der besseren Puls- und Strahlqualitit sowie
an der hoheren Intensitit im Pumpfokus. Auf einen Doppeldurchgang wie in Kapitel 3
wird in dieser Stufe verzichtet, da im Einfachdurchgang durch den optimierten zeitlichen
Uberlapp von Signal- und Pumppuls bereits eine hohe Verstirkung erreicht wird und
der Pumppuls dabei iiber den gesamten Zeitbereich genutzt wird. In der zweiten NOPA-
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Abbildung 4.10: Ausgangsparameter der ersten parametrischen Verstérkerstufe bei 200 kHz.

Stufe wird ebenfalls ein 5 mm langer BBO-Kristall in derselben Verstdrkungsgeometrie
genutzt. Die Fokussierung der Pumpstrahlung wurde so angepasst, dass bei der maximalen
Pumpenergie von 44 11J eine Intensitit von etwa 70 GW /cm? bei einem Fokusdurchmesser
von 540 pm erreicht wird. Die Effizienzkurve in Abbildung 4.11(a) zeigt, dass eine hohere
Pumpintensitdt nicht zu einer weiteren Steigerung der erreichbaren Effizienz fithren wiirde,
da ab einer Pumpenergie von etwa 17pJ die Effizienzkurve nicht weiter ansteigt. Der
Fokusdurchmesser des Signals in der zweiten NOPA-Stufe mit 340 pm wurde wie in der
ersten NOPA-Stufe kleiner als der Fokusdurchmesser der Pumpstrahlung gewahlt, da durch
die quadratische Intensitédtsabhingigkeit des parametrischen Verstdrkungsprozesses der
relevante Durchmesser des Pumpfokus kleiner ist als der gemessene Strahldurchmesser. Die
erreichte mittlere Leistung in dieser Stufe von 3,48 Watt entspricht bei der Pulswiederhol-
rate von 200 kHz einer Pulsenergie von 17,4 pJ. Aufgrund der hohen optisch-zu-optischen
Effizienz von 31,8 %, mit der die Energie der Pumpstrahlung auf das breitbandige Signal
ibertragen wird und dem damit verbundenen Abbau des Pumppulses, wird diese Stufe
ebenfalls nur im Einfachdurchgang betrieben. Mithilfe von numerischen Simulationen wird
in Abschnitt 4.6 gezeigt, dass theoretisch eine Effizienz von etwa 40 % erreicht werden
kann, wenn die dreifache Signalenergie an dem Eingang der zweiten NOPA-Stufe zur
Verfiigung stehen wiirde. Das gemessene Spektrum nach der parametrischen Verstarkung
in der zweiten NOPA-Stufe ist in Abbildung 4.11(b) gezeigt. Dieses setzt sich aus dem
verstarkten Signal bei 200 kHz Pulswiederholrate und dem Spektrum des Titan:Saphir-
Oszillators mit nJ-Pulsenergie bei 80 MHz zusammen. Nach Abzug des Spektrums von
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Abbildung 4.11: Ausgangsparameter der zweiten parametrischen Verstérkerstufe bei 200 kHz.

dem Oszillator ergibt sich eine spektrale Breite von 424 nm (gemessen bei -10dB) fiir
das Spektrum nach der parametrischen Verstédrkung. Gegeniiber Kapitel 3 wird aufgrund
der Verkiirzung der Pumppulse und den hoheren Pumpintensitidten eine Reduzierung der
bandbreitenbegrenzten Pulsdauer auf 5fs erreicht. Dies sind weniger als zwei Tréigeroszil-
lationen unter der Intensitétseinhiillenden des Laserpulses. Solche extrem kurzen Pulse
sind beispielsweise ideal dazu geeignet, den Einfluss der CEO-Phase auf die Erzeugung von
hoher-harmonischer Strahlung zu untersuchen. Hierauf wird in Abschnitt 4.5 im Detail
eingegangen. Fiir die breitbandige Pulskompression nach der breitbandigen parametrischen
Verstirkung werden wie in Kapitel 3 dispersive Spiegelpaare genutzt. Die Herausforderung
hierbei ist, ein Design zu berechnen, das eine hohe Reflektivitat iiber die Bandbreite von
einer optischen Oktave erreicht und dabei einen hoch genauen Phasenverlauf aufweist. Als
Randbedingung muss weiterhin erfillt sein, dass die notwendigen Schichtdicken mit der
notigen Prézision gefertigt werden konnen. In diesem Fall wird ein spezielles Spiegeldesign
genutzt, bei dem die gegenlaufigen Oszillationen in der Dispersion dadurch erreicht werden,
dass die Spiegel bei der Kompression mit zwei unterschiedlichen Einfallswinkeln (5° und
20°) genutzt werden. Eine detaillierte Beschreibung des Prinzips ist beispielsweise in [Per(09]
zu finden. Mithilfe eines kommerziellen SPIDER-Aufbaus (Laser Quantum) wurde der
komprimierte Ausgangspuls des Systems rekonstruiert, und nach der Optimierung der
Dispersion iiber ein Glaskeilpaar aus CaFo wurde eine Pulsdauer von 6,3 fs bestimmt
(siche Abbildung 4.12(a)). Dieser Wert liegt lediglich 1,3 fs iiber der theoretisch moglichen
Pulsdauer. Der Leistungsanteil in dem zentralen Anteil des rekonstruierten Pulses betrigt
55,8 %. Um diesen zu erhohen, kann beispielsweise ein Pulsshaper genutzt werden. Die
Kombination von einem SPIDER-Aufbau und einem Pulsshaper wiirde es erméglichen, die
Phase des Pulses an dem Ausgang des OPCPA-Systems zu bestimmen und anschliefend
gezielt eine gegenldufige Phase mit dem Pulsshaper anzulegen. Uber mehrere Iterationen
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Abbildung 4.12: Rekonstruierter Puls und Leistungsstabilitdt nach der Pulskompression.

ware es moglich, die Abweichungen in der gemessenen Phase zu minimieren und dariiber
die Pulsqualitdt zu verbessern und die Pulsspitzenleistung zu erhéhen. Alternativ dazu
wére es denkbar, den mit dem SPIDER gemessenen Phasenverlauf fiir das Design von
dispersiven Spiegeln einflielen zu lassen. Nach der Kompression liefert das System eine
Pulsenergie von bis zu 12 1J und nach Abzug des Untergrundes aus der SPIDER-Messung
eine Pulsspitzenleistung von einem Gigawatt, was ausreichend fiir die Erzeugung von
Strahlung hoher-harmonischer Ordnung ist. Insbesondere die erreichbare Pulsdauer ist
ein wesentlicher Vorteil der parametrischen Verstarkung gegeniiber Titan:Saphir-basierten
Verstéarkersystemen. Fiir nachfolgende Anwendungen ist neben der Pulsdauer die Leistungs-
stabilitdt ein wichtiger Parameter. An dem Ausgang des Systems wird ca. 4 Stunden nach
dem Einschalten des Systems fiir ein Zeitintervall von 90 Minuten eine Leistungsstabilitat
mit einem rms-Wert von <0,35 % erreicht (siehe Abbildung 4.12(b)). Diese Stabilitat ist
vergleichbar zu Ergebnissen aus der Literatur, die fiir ein 5 j1J System mit einem vergleichba-
ren Titan:Saphir-Oszillator und einer ebenfalls faserbasierten Pumpquelle erreicht werden
(siehe [Furl3]). Bei einem weiteren OPCPA-System bei einer hohen Pulswiederholrate
mit einem regenerativen Verstirker als Pumpquelle wird fiir die Leistungsstabilitédt tiber
2 Stunden ein rms-Wert von 1,36 % beschrieben (siehe [Pril5]).

Bei dem exzellenten Ergebnis in dieser Arbeit ist zu beachten, dass der zeitliche Uber-
lapp zwischen Signal- und Pumppuls wéihrend der Messung nicht aktiv stabilisiert oder
nachgeregelt wurde. An diesem Punkt zeichnet sich zum einen der gewéhlte Ansatz mit der
optischen Synchronisierung von Pump- und Signalpuls aus. Zum anderen werden bei der
Pumpquelle mit der effizienten Verstarkung im Einfachdurchgang durch die Rod-Type-Faser
kurze Wegstrecken erreicht und somit duflere Einfliisse minimiert. Bei dem System werden
nur langsame Anderungen in dem zeitlichen Uberlapp zwischen Signal- und Pumppuls
beobachtet, die auf thermische Anderungen z. B. des Brechungsindexes der Faserstrecke
zuriickgefithrt werden kénnen. Im Gegensatz dazu werden z. B. mit einem regenerativen
Verstirker als Pumpquelle ohne aktive Stabilisierung der zeitlichen Uberlagerung von
Signal- und Pumppuls Fluktuationen im Bereich von 200 fs auf einer Zeitskala von wenigen
Sekunden beobachtet (siehe [Pril4]).
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4.4.4 Stabilisierung der CEO-Phase

Nach der Theorie in Abschnitt 2.1.2 bleibt die CEO-Phase des Oszillators bei der parametri-
schen Verstiarkung erhalten. Allerdings reagiert die CEO-Phase sehr empfindlich auf duflere
Storeinfliisse wie zum Beispiel Temperatur- und Druckinderungen. Anderungen in der
zeitlichen Uberlagerung von Pump- und Signalpuls in den parametrischen Verstirkerstufen
haben ebenfalls einen Einfluss auf die CEO-Phase an dem Ausgang des OPCPA-Systems
(siehe z. B. [H&4d12]). Es ist daher davon auszugehen, dass eine konstante CEO-Phase
vor der ersten NOPA-Stufe bei der parametrischen Verstiarkung grundsétzlich erhalten
bleibt, die Phasenlage an dem Ausgang des Systems allerdings zwischen 0 und 2 7 variiert.
Um eine konstante CEO-Phase an dem Ausgang des OPCPA-Systems zu erreichen, ist
es daher notwendig, diese zu bestimmen und zu stabilisieren. Zur Stabilisierung gibt es
zwei denkbare Ansétze. Zum einen kann die Propagation durch einen Glaskeil auf einem
motorisierten Verschiebetisch genutzt werden, um die CEO-Phase zu verdndern. Hierbei
bewirkt eine Anderung der Materialstéirke um 30 pm (fiir die Glassorte BK7) eine Pha-
senverschiebung um 7 (siehe z. B. [Rud15]). Dieser Ansatz hat allerdings die Nachteile,
dass einerseits die Dispersion der Glaskeile kompensiert werden muss und sich anderseits
die Pulsdauer sowie die Strahlposition mit der Position der Glaskeile &ndern. Die zweite
Moéglichkeit besteht darin, den Regelpunkt der CEO-Phase des Ostzillators zwischen 0
und 27 zu verschieben, um Anderungen der CEO-Phase bei der Propagation durch den
Verstarker entgegenzuwirken. Mit beiden Methoden kann erreicht werden, dass an dem
Ausgang des Systems nur noch minimale Anderungen in der Phase messbar sind. Bei dem
System in dieser Arbeit wird der zweite Ansatz genutzt, da keine zusédtzlichen optischen
Komponenten notwendig sind, die den Ausgangsstrahl des OPCPA-Systems beeinflussen.

Fiir die Charakterisierung der CEO-Phase nach der parametrischen Verstdrkung werden
iiber einen breitbandigen Auskoppelspiegel ca. 300 nJ Pulsenergie an dem Ausgang des
OPCPA-Systems abgegriffen (siche Abbildung 4.1) und mithilfe einer Linse mit 50 mm
Brennweite in eine 3mm dicke Saphir-Platte fokussiert. Uber den nichtlinearen Prozess
der Weifllichterzeugung (siehe z. B. [Bra09]) wird das Spektrum auf mehr als eine opti-
sche Oktave verbreitert und anschliefend werden die Spektralanteile bei 1030 nm mithilfe
eines BBO-Kristalls zu 515 nm verdoppelt und mit den Spektralanteilen des WeiBlichts
bei 515 nm iiberlagert. Die nichtlineare Verbreiterung ist notwendig, da im Gegensatz zu
dem Ausgangsspektum des Oszillators bei der parametrischen Verstédrkung die Bandbreite
weniger als eine optische Oktave betrdgt. Nach der Weifllichterzeugung und der SHG
werden iiber einen Polarisator Anteile der beiden orthogonalen Polarisationen in eine
Polarisationsachse projiziert und anschlieend in ein Spektrometer eingekoppelt. Aufgrund
der konstanten CEO-Phase ist im Spektralbereich ein Interferogramm sichtbar. Abbildung
4.13(a) zeigt ein solches Interferogramm fir ein Zeitintervall von mehr als 15 Minuten
und mehr als 4000 gemessenen Spektren. Jedes einzelne dieser Spektren entstand durch
Mittelung iiber 10 Messungen mit einer Integrationszeit von jeweils 3 ms. Fiir den Fall,
dass der Ostzillator nicht phasenstabilisiert ist, &ndert sich das Interferogramm mit jedem
einzelnen Puls (Pulsabstand = 5 ps), sodass bei der Mittelung iiber 600 Pulse durch die
Messzeit von 3ms das Interferogramm verschwindet. Bei einem vollstdndig geschlossen
System wurde nach der parametrischen Verstarkung eine langsame Verdnderungen der
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Abbildung 4.13: Messung der CEO-Phase mit Korrektur von Phasendrifts.

Phasenlage des Interferogramms beobachtet. Bei dem Ergebnis in Abbildung 4.13 wurde
diese langsame Verdnderung wahrend der Messung bestimmt und direkt iiber eine Riick-
kopplung an die CEO-Phasenlage des Oszillators kompensiert. Die ausgewertete Phase aus
dem Interferogramm in Abbildung 4.13(a) mit aktivierter Riickkopplung ist in Abbildung
4.13(b) dargestellt.

Fiir die Phasenstabilitdt an dem Ausgang des Systems wird ein rms-Wert von 68 mrad
ermittelt. Im Vergleich zu bisherigen Ergebnissen aus der Literatur von <240 mrad [Pril5],
150 mrad [Furl3; Rot12] oder 86 mrad [Had12] ist dies eine deutliche Verbesserung. Hierbei
spielen die optische Synchronisierung zwischen dem Pump- und Signalpuls, der einfache
Verstarkeraufbau im Einfachdurchgang sowie das vollstdndig geschlossene Gehéuse eine
entscheidende Rolle. Aufgrund der Pulsenergie, Pulsdauer, Leistungsstabilitit und CEO-
Phasenstabilitit ist das vorgestellte OPCPA-System ideal fiir die Erzeugung von hoher-
harmonischer Strahlung bei hohen Pulswiederholraten geeignet. Hierbei ermdglicht die
stabilisierte und kontrolliert verdnderbare CEO-Phase fundamentale Untersuchungen des
HHG-Prozesses.

4.5 Erzeugung von hoher-harmonischer Strahlung

In dem folgenden Abschnitt wird exemplarisch eine Anwendung fiir das vorgestellte OPCPA-
System beschrieben. Die experimentellen Messungen hierzu wurden von der Arbeitsgruppe
von Prof. Anne L’Huillier an der Lund Universitét in Schweden durchgefiihrt. Hierbei wurde
der Einfluss der CEO-Phase bei den Pulsen mit einer Dauer von wenigen optischen Zyklen
auf die Erzeugung von hoher-harmonischer Strahlung in dem Edelgas Argon untersucht.
Bei dem Prozess gibt es insbesondere bei Pulsdauern von wenigen Femtosekunden eine
spannende Dynamik, da in Abhéngigkeit von der CEO-Phase sowohl gerade- als auch
ungerade harmonische Ordnungen sowie Kontinua beobachtet werden kénnen, die auf die
Erzeugung von isolierten Attosekundenpulsen hinweisen (siehe z. B. [Krel3]). Im Vergleich
dazu entsteht bei deutlich langeren Pulsen durch die Vielzahl von periodischen Oszillationen
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des Laserfeldes nur Strahlung hoher-harmonischer Ordnungen bei ungeraden Vielfachen der
Laserfrequenz (siehe z. B. [Bou09]). Anschaulich kann der HHG-Prozess in drei Schritten
beschrieben werden. Durch das intensive Laserfeld wird die Potenzialbarriere des Atoms
in dem ersten Schritt soweit abgesenkt, dass das Elektron mit einer gewissen Wahrschein-
lichkeit durch Tunnelionisation ins Kontinuum entkommen kann. In dem zweiten Schritt
wird das Elektron durch das Laserfeld von dem Atomkern weg beschleunigt. Nach dem
Richtungswechsel des oszillierenden Laserfelds wird das Elektron erst abgebremst und
anschliefend in Richtung des Atomkerns zuriick beschleunigt. Mit einer gewissen Wahr-
scheinlichkeit kommt es zu einer Rekombination von Elektron und Atomkern, bei der ein
hochenergetisches EUV-Photon' ausgesendet wird. Diese drei Schritte sind in Abbildung
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Abbildung 4.14: Schematische Darstellung der Erzeugung von hoher-harmonischer Strahlung.
1.) Das Coulomb-Potential eines Atoms wird durch das Laserfeld abgesenkt und das Elektron
entkommt durch den Tunneleffekt mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit ins Kontinuum. 2.)
Das Elektron entfernt sich von dem Atom. 3.) Das Laserfeld wechselt die Richtung und das
Elektron wird abgebremst und zum Atom hin beschleunigt. Bei der Rekombination mit dem
Atomkern wird ein EUV-Photon ausgesendet.

4.14 veranschaulicht. Eine detaillierte Beschreibung ist beispielsweise in [Cor93] oder [Sch93]
zu finden. Fiir den HHG-Prozess ist eine Intensitit von >10'* W /cm? notwendig, um mit
dem Laserfeld vergleichbare Feldstdrken wie die des internen Feldes des Atoms zu erreichen
[Pau01b]. In Abbildung 4.15 ist eine schematische Anordnung des experimentellen Aufbaus
dargestellt. Die Beschreibung in dem folgenden Abschnitt orientiert sich an der Darstellung
in [Rud15]. Uber ein Spiegelteleskop wird der Laserstrahl auf einen Strahldurchmesser von
5 mm ausgeweitet und nach der Propagation durch ein Laserfenster mit einer Stérke von
0,5 mm mit einer achromatischen Linse (50 mm Brennweite) fokussiert. Die Pulsdauer im
Fokus hinter der Linse wurde mithilfe der Glaskeile und dispersiven Spiegel optimiert. Mit
der D-Scan Methode [Mirl12] wurde im Brennpunkt der Linse eine Pulsdauer von 8,4 fs bei
einer Zentralwellenldnge von 890 nm bestimmt, was drei optischen Zyklen entspricht. Die
Vakuumkammer ist in einen Bereich fiir die Erzeugung der hohen harmonischen Strahlung
und einen Bereich fiir die Charakterisierung unterteilt, wobei die beiden Bereiche mit einer
konischen Bohrung (DP in Abbildung 4.15) als Durchgangsloch fiir die erzeugte Strahlung

1 Aus dem Englischen: Extreme Ultra Violet. Die Bezeichnung EUV wird fiir Strahlung von 10 nm
(124eV) bis 121 nm verwendet (10,2¢eV) [ISOO07].
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Abbildung 4.15: Experimenteller Aufbau fiir die Erzeugung der hohen-harmonischen Strah-
lung: IR radiation = Strahlung von dem OPCPA-System, vacuum chamber = Vakuumkammer,
WP = Glaskeile, W = Laserfenster, . = Achromatische Linse, N = Gasdiise, DP = Durch-
gangsloch fir differentielles Pumpen, F = Filter, G = Gitter, MCP = Sekundéirelektronenver-
vielfacherplatte, C = Kamera. (Quelle: [Rud15]).

verbunden sind. Bei aus der Gasdiise austretendem Argon kann mit diesem zweistufigen
Aufbau in der Erzeugungskammer ein Druck von 102 mbar und in der Kammer fiir die
Charakterisierung ein Druck von weniger als 107 mbar erreicht werden. Die Gasdiise mit
einem Durchmesser von 90 pm kann in allen drei Raumrichtungen verschoben werden, um
den Uberlapp mit dem Laserfokus und somit den HHG-Prozess zu optimieren. Nach der
Erzeugung wird die fundamentale Laserstrahlung mithilfe eines 200 pm dicken Metallfilters
(beispielsweise Aluminium oder Titan) unterdriickt und die EUV-Strahlung iiber ein Gitter
in Abhéngigkeit von der Wellenlénge spektral aufgespalten. Die jeweiligen Photonen werden
mithilfe einer Sekundérelektronenvervielfacherplatte und eines Phosphorschirms sichtbar
gemacht und mit einer CCD-Kamera aufgenommen. In Abbildung 4.16(a) ist ein typisches
HHG-Spektrum dargestellt, wie es auf dem Schirm mit der CCD-Kamera beobachtet wird.
Abbildung 4.16(b) zeigt das integrierte Signal zwischen den beiden gestrichelten weiflen
Linien in 4.16(a). In der Darstellung wurden fiir die Kalibrierung der Energieachse verschie-
dene Filter mit bekannten Transmissionsbereichen genutzt (siche z. B. [Hen93]). Abbildung
4.16(c) zeigt das integrierte Signal (Abb. 4.16(b)) in Abhéngigkeit von der Materialstirke
der Glaskeile. Hierbei ist zu beachten, dass die Materialstdrke einen wesentlichen Einfluss
auf die Pulsdauer und somit auf die Intensitdt hat. Es ist zu erkennen, dass nur in dem
Bereich von 1,8 mm bis 2,4 mm eine ausreichend hohe Intensitét fiir die Erzeugung der
hohen-harmonischen Strahlung erreicht wird. Neben der Pulsdauer d&ndert sich in Abhéngig-
keit von der Materialstirke die CEO-Phase des Pulses. Eine Anderung der Materialstéirke
der Glaskeile (BK7) um etwa 30 pm bewirkt hierbei eine Anderung der CEO-Phase um .
Diese Anderung ist in Abbildung 4.16(c) deutlich in Form von periodischen Strukturen
zu erkennen. Abbildung 4.17(a) zeigt eine vergroferte Darstellung von dem in Abbildung
4.16(c) markierten Intervall fiir eine Anderung der Materialstiirke um 120 pm. In diesem
Bereich ist die Pulsdauer nahezu konstant, wihrend die Anderung der CEO-Phase um 47
einen deutlichen sichtbaren Einfluss zeigt. Dieser dndert sich iiber das gemessene Spektrum,
sodass hier eine Unterteilung in drei unterschiedliche Bereiche moglich ist. Diese sind in
Abbildung 4.17(a) markiert. In Bereich I (cut-off-Bereich) wechselt das Spektrum der
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Abbildung 4.16: (a) Auf dem Phosphorschirm mit der CCD-Kamera beobachtetes HHG-
Spektrum. (b) zeigt das integrierte Signal in dem markierten Bereich aus Abbildung (a). In
Abbildung (c) ist das integrierte Signal aus Abbildung (b) in Abhéngigkeit von der Material-
stiarke der Glaskeile gezeigt. (Quelle: [Rud15]).

hohen-harmonischen Strahlung von geraden zu ungeraden harmonischen Ordnungen bei
einer Anderung der CEO-Phase um /2. Die Dynamik im Bereich II ist dagegen deutlich
komplizierter, da hier die spektralen Maxima nicht mit einem Vielfachen der Laserfre-
quenz iibereinstimmen und sich die Maxima mit der CEO-Phase verschieben. Im Bereich
ITT (niedrige-harmonische Ordnungen) ist keine Verschiebung der Maxima, sondern nur
eine CEO-phasenabhiingige Anderung der Intensitit zu beobachten. Die Beobachtungen
konnten mit einem einfachen mathematischen Modell beschrieben und reproduziert wer-
den, wie es in Abbildung 4.17(c) dargestellt ist. Dieses Modell beruht auf der kohdrenten
Uberlagerung der Spektren von mehreren Attosekundenpulsen unter Beriicksichtigung der
CEO-Phase. Der Attosekundenpulszug entsteht dadurch, dass das elektrische Feld unter
der Einhiillenden mehrere Schwingung vollfithrt, die jeweils einen HHG-Prozess anregen
und einen Attosekundenpuls erzeugen. Die Phase der einzelnen Attosekundenpulse sowie
der zeitliche Abstand der Pulse hidngt hierbei von der CEO-Phase ab. Eine detaillierte
mathematische Beschreibung ist in [Rud15] zu finden. Mit diesem Modell konnte das
experimentell beobachtete Verhalten reproduziert und erklart werden. Das experimentelle
Ergebnis zeigt die exzellente Eignung des vorgestellten OPCPA-Systems fiir nichtlineare
Anwendungen wie beispielsweise die CEO-phasenabhéngige Erzeugung von EUV-Strahlung.
Solche Untersuchungen sind bei hohen Pulswiederholraten nur mit breitbandigen parame-
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Abbildung 4.17: (a) Gemessenes HHG-Spektrum in Abhéngigkeit von der CEO-Phase im
Vergleich zu einem simulierten HHG-Spektrum (c). Abbildung (b) zeigt exemplarisch zwei
Spektren aus dem Experiment mit einem relativen Phasenunterschied von 7 /2. In (d) sind
zwei vergleichbare Spektren aus der Simulation dargestellt. Die markierten Bereiche I - ITI
unterscheiden sich hierbei in der Abhéngigkeit von der CEO-Phase. (Quelle: [Rud15]).

trischen Verstirkersystemen moglich, da mit anderen Verstarkertechnologien bislang keine
vergleichbaren Parameter erreicht werden. Von der hohen Pulswiederholrate von 200 kHz
profitieren Anwendungen, die eine geringe Photonenanzahl pro Puls und viele Pulse pro
Sekunde fiir eine gute Statistik benotigen.

4.6 Numerische Simulationen des parametrischen Verstarkungsprozesses

In Abschnitt 2.2 wurde ein numerisches Modell fiir die Beschreibung der parametrischen
Verstarkung vorgestellt. Dieses wird im Folgenden genutzt, um ein tieferes Verstdndnis fiir
experimentelle Beobachtungen zu erhalten, diese mithilfe der Simulation zu reproduzieren
und im Detail nachzuvollziehen. Eine gute Ubereinstimmung zwischen Experiment und
Simulation ist insbesondere dann wichtig, wenn die Simulation fiir theoretische Vorhersagen
wie beispielsweise der Energieskalierung oder fiir eine tieferes Verstdndnis der komplexen
raum-zeitlichen Dynamik des parametrischen Verstarkungsprozesses genutzt wird. Das Ziel
hierbei ist, ideale Parameter fiir die Realisierung von einem breitbandigen und effizienten
OPCPA-System bei hohen Pulswiederholraten festzulegen. Um das Experiment in der
Simulation moéglichst realistisch nachvollziehen zu kénnen, wurde als Eingangssignal das
gemessene Spektrum des Oszillators zusammen mit der bekannten Pulsenergie von 1,25nJ
und dem Strahlradius von 110pm am dem ersten NOPA-Kristall gewahlt. Als Phase
fiir den Signalpuls wurde die mit dem SPIDER gemessene Phase angenommen. Fiir den
Pumppuls in der ersten Stufe wurde ein bandbreitenbegrenzter Puls mit 250 fs Dauer
gewithlt und dieser wurde mithilfe von Dispersion dritter Ordnung (GDD: 40000 fs?) auf
510 fs verldngert, um zum einen einen Anteil nicht kompensierter Dispersion nachzustellen
und um zum anderen ndherungsweise die abgeschéitzte Pulsdauer nach der SHG in dem
Experiment zu erreichen. Dem experimentellen Aufbau entsprechend wurde als Kristall
in der Simulation ein 5 mm langer BBO-Kristall gewahlt. Der Phasenanpassungswinkel ©
wurde in der Simulation so eingestellt, dass die spektrale Struktur aufgrund der parasitdren
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SHG im Bereich um 890 nm in dem Experiment und in der Simulation iibereinstimmt. Uber
den Nichtkollinearitatswinkel o wurde die Bandbreite der parametrischen Verstéarkung
auf die experimentellen Ergebnisse angepasst, und anschlielend wurde iiber die relative
Ankunftszeit zwischen Signal- und Pumppuls die Gewichtung der kurzwelligen und lang-
welligen Spektralanteile auf die experimentellen Beobachtungen optimiert. Dies bedeutet,
dass lediglich nicht exakt messbare experimentelle Parameter in der Simulation iterativ
optimiert wurden.

Die beste Ubereinstimmung zwischen der Simulation und dem im Experiment gemessenen
Spektrum wurde fiir den Phasenanpassungswinkel & = 24,35°, den Nichtkollinearitats-
winkel a = 2,43° und einer zeitlichen Verzogerung des Signalpulses um 50 fs gegeniiber
dem Pumppuls an der Kristalloberfliche erreicht. Das Simulationsergebnis fiir die ers-
te NOPA-Stufe ist in Abbildung 4.18(a) im Vergleich zu der experimentellen Messung
dargestellt. Neben der spektralen Bandbreite stimmt auch die spektrale Struktur sehr
gut iiberein. Mithilfe der Simulation kann neben der spektralen Entwicklung auch eine
Aussage tiber die Pulsenergie getroffen werden. Fiir die Berechnung der Energie wird fir die
zweidimensionale Simulation ein radialsymmetrischer Strahl angenommen und {iber diesen
zylindersymmetrisch integriert. Somit handelt es sich bei der Berechnung der Pulsenergie
um eine Abschitzung. Die berechnete Signalenergie von 51J nach der Verstdarkung stimmt
gut mit dem experimentellen Wert von 4,4 jnJ iberein. In einem zweiten Schritt wurde in der
Simulation die Energie des Pumppulses systematisch variiert und dazu jeweils die Signal-
energie nach der Verstarkung berechnet. Das Ergebnis ist in Abbildung 4.18(b) dargestellt.
Hierbei gibt es eine hohe Ubereinstimmung zwischen der Simulation und dem Experiment,
sodass qualitative Vorhersagen fiir andere Konfigurationen getroffen werden kénnen. Es ist
zu erkennen, dass die Signalenergien von Simulation und Experiment bei hoheren Pump-
energien auseinanderlaufen. Dies deutet darauf hin, dass es noch Unterschiede zwischen dem
Experiment und der Simulation gibt. Als mégliche Ursache ist beispielsweise der zeitliche
Verlauf des Pumppulses zu nennen, der nach der Frequenzverdopplung nur abgeschétzt
wurde und daher nicht exakt mit den experimentellen Bedingungen iibereinstimmt.
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Abbildung 4.18: Simulierte Ergebnisse der ersten NOPA-Stufe im Vergleich zu dem Experi-
ment.
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Ausgehend von der sehr guten Ubereinstimmung kann nun durch eine gezielte Variation
der Simulationsparameter das grundlegende Verhalten der parametrischen Verstarkung
in dem Experiment vorhergesagt werden. Beispielsweise kann beantwortet werden, ob
die gewahlten Fokusgrofien noch optimiert werden kénnen, oder ob mit einem anderen
Verhéltnis der Strahlparameter moglicherweise die Effizienz gesteigert werden kann. In der
Simulation wird dazu systematisch der Signaldurchmesser variiert und fiir eine Pumpenergie
von 27 11J und eine Signalenergie von 1,25nJ die parametrische Verstarkung simuliert. Aus
der berechneten Pulsenergie wird anschliefend die jeweilige Effizienz berechnet. Abbildung
4.19 zeigt das Ergebnis der Simulation fiir die parametrische Verstéarkung in der ersten
NOPA-Stufe. Der Simulation zufolge kann die Verstiarkungseffizienz von 16 % fiir den
experimentell gemessenen Signalradius von 110 pm mit einer Verkleinerung des Signalradius
und einem damit verbundenen Anstieg der Signalintensitit weiter gesteigert werden. Zu
grofleren Signalradien nimmt die erreichbare Effizienz geméfl der Simulationsergebnisse
immer weiter ab. Diese Abnahme kann anschaulich dariber erklart werden, dass der
Leistungsanteil der Fléche des Signalstrahls, der mit dem Pumpstrahl iiberlagert ist, immer
geringer wird.
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Abbildung 4.19: Variation des Signalradius bei einem konstanten Pumpradius von 175 pm,
einer Pumpenergie von 27 pJ und einer Signalenergie von 1,25 nJ vor der Verstarkung. Die linke
Achse zeigt die Effizienz (blaue Punkte) in Abhéngigkeit von dem Signalradius. Die rechte
Achse gibt das Verhéltnis zwischen dem Signal- und dem Pumpradius (rote Punkte) an. Die
Verbindungslinien zwischen den Punkten dienen der Orientierung.

Ausgehend von der guten Ubereinstimmung zwischen der Simulation und dem Experiment
in Bezug auf das Spektrum und die Energie in der ersten parametrischen Verstarkerstufe
wurde die Simulation mit angepassten Parametern fiir die zweite NOPA-Stufe wiederholt.
Fiir das Eingangsignal wurde hierbei das simulierte Spektrum der ersten NOPA-Stufe
verwendet. Der simulierte Phasenverlauf nach dem ersten parametrischen Verstarker wurde
mit den bekannten Dispersionswerten (Luft, Spiegeldispersion, Materialdispersion) des
experimentellen Aufbaus zwischen den Stufen angepasst und anschlieend fir die Simulati-
on der zweiten NOPA-Stufe genutzt. Als Pumppuls wurde fiir diese Stufe eine genauere
Abschétzung als fiir die erste Stufe vorgenommen, um die Genauigkeit der Simulation zu
erhohen. Als Ausgangspunkt diente ein gauférmiges Spektrum mit einer Zentralwellen-
lange von 1030 nm mit einer spektralen Breite (bei -10dB), die mit der des experimentell
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Abbildung 4.20: Simulierte Ergebnisse der zweiten NOPA-Stufe im Vergleich zu dem Expe-
riment.

gemessenen Spektrums vergleichbar ist. Durch Dispersion dritter Ordnung wurde der Pump-
puls so angepasst, dass die berechnete Autokorrelationsfunktion in etwa der experimentell
bestimmten Autokorrelationsfunktion entspricht. Anschlieffend wurden das Spektrum und
die Phase zu der doppelten Frequenz umgerechnet und als Pumppuls fiir die Simulation
genutzt. Fiir den Strahldurchmesser und die Energie wurden die Werte aus dem Experiment
angenommen, und die Phasenanpassung und der Nichtkollinearitdtswinkel wurden analog
zu der ersten NOPA-Stufe schrittweise optimiert. Die beste Ubereinstimmung zwischen
Simulation und Experiment wurde fir a = 2,36° und @ = 24,2° erreicht. Das simulierte
Spektrum im Vergleich zu der experimentellen Messung ist in Abbildung 4.20(a) dargestellt.
Mithilfe der Simulation ist es auch fiir die zweite NOPA-Stufe moglich, die spektrale Form
sehr genau zu reproduzieren. Hierbei stimmen sowohl die Position der parasitdren SHG im
Bereich um 890 nm als auch die Struktur und Bandbreite des gesamten Spektrums sehr gut
iiberein. Die berechnete Signalenergie von 18,2 1J ist vergleichbar mit den experimentell
ermittelten 17,4 nJ. In Abbildung 4.20(b) ist die Signalenergie in Abhingigkeit von der
Pumpenergie fiir die Simulation und das Experiment dargestellt. Durch die exzellente
Ubereinstimmung von Simulation und Experiment kénnen nun Vorhersagen fiir zukiinftige
Energieskalierungen getroffen werden.

In Kapitel 3 wurde bereits experimentell gezeigt, dass in der zweiten NOPA-Stufe die er-
reichbare Effizienz deutlich abnimmt, wenn die Signalenergie von 170 nJ auf 1,6 nJ reduziert
wird (siche Abbildung 3.20). Mithilfe der Simulation kann der Einfluss der Signalenergie auf
die erreichbare Effizienz in der zweiten NOPA-Stufe nun systematisch untersucht werden.
Dazu wurde die Signalenergie in der Simulation schrittweise verdndert, und anschlieend
wurde jeweils die parametrische Verstdrkung in Abhédngigkeit von der Pumpenergie simu-
liert. In Abbildung 4.21(b) ist das Ergebnis der Simulation fiir Eingangsenergien zwischen
1nJ und 10 pJ dargestellt. In Ubereinstimmung mit den Messungen aus Kapitel 3 wird
deutlich, dass eine Signalenergie von 1nJ fir eine effiziente parametrische Verstéarkung
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Abbildung 4.21: Simulierte Verstirkungseffizienz der zweiten NOPA-Stufe in Abhéngigkeit
von der Eingangsenergie fiir eine Pumpenergie von 44 pJ.

nicht ausreichend ist. Mit zunehmender Signalenergie (> 1J) erhoht sich in der Simulation
die erreichbare optisch-zu-optische Effizienz in den Bereich von 30 %. Des Weiteren wird
bereits bei kleineren Pumpleistungen und Intensitéiten eine hohe Effizienz erreicht, die mit
zunehmender Pumpleistung nur noch leicht ansteigt (siche Abbildung 4.21(b)). Die simu-
lierte Effizienz fiir eine Pumpenergie von 44 11J in Abhéngigkeit von der Eingangsenergie ist
in Abbildung 4.21(a) zusammengefasst. Die Simulation zeigt, dass bei der parametrischen
Verstirkung eine Effizienz von 38,6 % erreicht werden kann, wenn die Eingangsenergie auf
10 nJ erhdht wird. Ausgehend von dem Ergebnis der numerischen Simulation ist hierbei
keine Limitierung in Bezug auf das Strahlprofil oder die Pulskompression zu erwarten (siehe
Abbildung 4.22(a)). Bei der simulierten parametrischen Verstédrkung bei einer Eingangs-
energie von 10 1J wird nach der theoretischen Pulskompression mit der Dispersionskurve
von 6 paarweisen Reflexionen auf dispersiven Spiegeln und 0,34 mm CakFs eine minimale
Pulsdauer von 6,54 fs ermittelt. Bei hoheren Signalenergien ist eine Anpassung der Strahl-
parameter fiir das Signal notwendig, da mit der erreichten Signalenergie die Zerstorschwelle
des Kristalls erreicht wird. Uber die angeniiherte Funktion in Abbildung 4.21(a) kann
abschétzt werden, dass mit einer dritten Rod-Type-Verstéirkerstufe, die zusétzlich 44 nJ
Pumpenergie fiir eine dritte NOPA-Stufe liefern wiirde, die Pulsenergie von 17,4 j1.J nach der
zweiten NOPA-Stufe auf eine Pulsenergie von ~34,8 nJ gesteigert werden kann. Ausgehend
von der Simulation kann hierbei eine Effizienz von 39,6 % erreicht werden, mit der die
zusédtzliche Pumpenergie bei der parametrischen Verstirkung auf das Signal tibertragen
wird. Alternativ dazu ergibt die Simulation eine parametrische Verstarkung von 3,4 pnJ auf
31,7 nJ fiir eine Verdopplung der Pumppulsenergie auf 88 j1J in der zweiten NOPA-Stufe.
Bei dieser Berechnung wurde der Durchmesser des Signal- und Pumpstrahls jeweils um
einen Faktor v/2 vergroflert, um die Pumpintensitit an dem Kristall konstant zu halten.
Die rdumliche und zeitliche Intensitdtsverteilung nach der breitbandigen Verstirkung
fiir diesem Fall ist in Abbildung 4.22(b) dargestellt. Ausgehend von dem Ergebnis der
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(a) Réumliche und zeitliche Intensitéatsvertei-
lung nach der parametrischen Verstarkung
von 101J auf 27,1 nJ Pulsenergie mit einer
Pumppulsenergie von 44 nJ. Die theoretische
Pulskompression auf 6,54 fs wurde mit dem

(b) Raumliche und zeitliche Intensitatsver-
teilung nach der parametrischen Verstarkung
von 3,4 nJ auf 31,7 nJ Pulsenergie mit einer
Pumppulsenergie von 88 nJ. Die theoretische
Pulskompression auf 6,55 fs wurde mit dem

Dispersionsverlauf von 6 paarweisen Reflexio-
nen auf dispersiven Spiegelpaaren und 0,34 mm
Cal's berechnet.

Dispersionsverlauf von 6 paarweisen Reflexio-
nen auf dispersiven Spiegelpaaren und 1,19 mm
CaF2 optimiert.

Abbildung 4.22: Riumliche und zeitliche Intensitatsverteilung bei der simulierten parametri-
schen Verstarkung.

Simulation kann nach der Pulskompression mit 6 paarweisen Reflexionen und nach der
Propagation durch 1,19 mm CakFs eine Pulsdauer von 6,55 fs erwartet werden. Fiir das
Experiment bedeutet dies, dass sowohl mit einer Verdopplung der Pumppulsenergie, als
auch mit einer weiteren Rod-Type-Stufe eine deutliche Steigerung der Pulsenergie erwartet
werden kann. Es ist davon auszugehen, dass die Pulsenergie, die im Experiment mit einer
dritten NOPA-Stufe erreicht werden kann, etwas geringer ist und somit beide Ansétze
zu vergleichbaren Pulsenergien fithren, da zusétzlich Verluste an den Spiegeln und den
Kristalloberflachen zwischen einer zweiten- und dritten NOPA-Stufe berticksichtigt werden
miissen.

In der Simulation wird nicht nur die nicht-kollineare Einstrahlung von einem Signal-
und Pumppuls berechnet, sondern es wird zusétzlich die Entstehung und Ausbreitung
von samtlichen nichtlinearen Mischprodukte sowie deren Zeit- und Winkelabhéangigkeit
beriicksichtigt. Bei der Ausbreitung dieser Mischprodukten sind in der Simulation die
Phasenanpassungsbedingungen fiir simtliche Frequenzen und Propagationsrichtungen fiir
die verschiedenen nichtlinearen Effekte zweiter Ordnung wie z. B. SHG, DFG und SFG
automatisch beriicksichtigt. Hierbei hat neben der rdumlichen Uberlagerung zusitzlich noch
die zeitliche Uberlagerung der einzelnen Mischprodukte einen Einfluss auf das Ergebnis, was
die Komplexitét des Prozesses zusitzlich erhoht. Das (2+1) dimensionale numerische Modell
erméglicht aufgrund der exzellenten Ubereinstimmung zwischen dem Experiment und dem
Ergebnis der Simulation einen tiefen Einblick in die Natur des parametrischen Prozesses
sowie in dessen raum-zeitliche Dynamik. Beispielsweise sind bei der nicht-kollinearen
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parametrischen Verstirkung eine Vielzahl von nichtlinearen Mischprodukten sichtbar,
deren genaue Entstehung bislang nicht erklart werden konnte. Mithilfe der Simulation ist
es erstmals moglich, deren komplexe Entstehung gezielt nachzuvollziehen und vollstédndig
zu erkldren. Darauf wird in dem folgenden Abschnitt im Detail eingegangen.

4.6.1 Neue Einblicke in die raum-zeitlichen Effekte bei der parametrischen Verstarkung

Ausgehend von den Voriiberlegungen in Abschnitt 2.1.3 wird in einem BBO-Kristall nach
Abbildung 2.6(b) fiir einen Nichtkollinearitdtswinkel von 2,4° und einer Pumpwellenlénge
von 515 nm eine parametrische Verstirkung fiir den Wellenldngenbereich von 650 nm bis
1100 nm erwartet. Die zugehorige Idlerstrahlung ist aufgrund der Impulserhaltung spektral
aufgespalten (siehe Kapitel 2) und liegt aufgrund der Energieerhaltung in dem infraroten
Spektralbereich. In der PVWC-Geometrie wird durch die gleichzeitig angepasste Frequenz-
verdopplung zum einen eine schmalbandige Konvertierung des verstérkten Signals in den
blauen Wellenldngenbereich und zum anderen eine breitbandige und winkelaufgespaltene
Konvertierung der Idlerstrahlung in den sichtbaren Spektralbereich erwartet. In Abbildung
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Abbildung 4.23: Ergebnisse der Simulation eines parametrischen Verstérkers, basierend auf
den experimentellen Parametern aus Kapitel 4, im Vergleich zu einem Foto der experimentellen
Beobachtung. Fiir eine bessere Vergleichbarkeit ist der sichtbare Bereich (VIS) grau hinterlegt
[Mat13].

4.23 ist im oberen Bereich ein Foto! von der ersten parametrischen Verstirkerstufe aus
Abschnitt 4.4.3 zu sehen. Fiir die Aufnahme wurde hinter der ersten NOPA-Stufe ein
Schirm mit einem Loch fiir die intensive Pumpstrahlung aufgestellt. Dieses Foto zeigt
die winkelabhéngige Verteilung der sichtbaren Spektralkomponenten, die bei der parame-
trischen Verstarkung in allen nicht-kollinearen parametrischen Verstarkersystemen mit

1 Aufgenommen mit einer digitalen Spiegelreflexkamera (Nikon D300)
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einer vergleichbaren Phasenanpassung beobachtet werden. Wie erwartet, gibt es durch die
Frequenzverdopplung einen blaulichen Schimmer im Bereich des verstarkten Signals bei 2,5°.
Auf der linken Seite ist der frequenzverdoppelte Idlerstrahl bei Winkeln a von —2,5° bis
—5° zu sehen. Es gibt allerdings noch 4 weitere Punkte (F, G, H, und J in Abbildung 4.23)
auf dem Foto, die mit dem einfachen Phasenanpassungsbild nicht beschrieben werden
kénnen und auf eine deutlich kompliziertere Dynamik wihrend der Verstdrkung hinweisen.
Mithilfe des numerischen Modells aus Abschnitt 2.2 ist es erstmalig moglich gewesen,
diese experimentell beobachtbaren nichtlinearen Mischprodukte sowie deren Dynamik
in Bezug auf die relative Verzogerung zwischen Signal- und Pumppuls zu reproduzieren
und zu erkliaren [Mat13]. In Abbildung 4.23 ist, neben dem Foto des Experimentes, die
simulierte winkelabhéngige Verteilung der Spektralkomponenten gezeigt. Da das Foto nur
den sichtbaren Spektralbereich zeigt, wihrend die Simulation Spektralkomponenten vom
infraroten (IR) bis zum ultravioletten (UV) Bereich abdeckt, ist der sichtbare Bereich
(VIS) fiir eine bessere Vergleichbarkeit grau hinterlegt. Die gestrichelten vertikalen Linien
in Abbildung 4.23 geben die Zuordnung zwischen dem Foto des Experiments und dem
FErgebnis der Simulation an.

Die nachfolgende Aufzéhlung enthélt eine Erkldrung fiir die Entstehung der eingekreisten
Signale in Abbildung 4.23, die mit den Buchstaben A bis J markiert sind. Der Index
in Klammern an dem jeweiligen Buchstaben gibt an, ob das Signal ordentlich (o) oder
auflerordentlich (e) polarisiert ist.

o A (bei a = 0°) zeigt die intensive Pumpstrahlung bei 515nm (0,58 PHz) und ist
im Experiment aufgrund des Loches in dem Schirm nicht sichtbar.

* By (bei @ = 2,4°) im Frequenzbereich von 0,27 PHz bis 0,46 PHz zeigt das breitban-
dige Signal nach der parametrischen Verstarkung.

o Cp (bei o = 2,4°) entsteht in Ubereinstimmung mit der Phasenanpassungskurve in
Abbildung 2.6(b) aufgrund der parasitiren SHG.

o D(o) zeigt die breitbandige und winkelaufgespaltene Idlerstrahlung in dem infraroten
Spektralbereich fiir Winkel zwischen o = —10° und o = —1,5°.

o E(e) fiir Winkel zwischen v = —2,5° und o = —5° zeigt die breitbandige Frequenzver-
dopplung der Idlerstrahlung. Dieses Signal ist in dem Experiment deutlich sichtbar.
Hierbei ist anzumerken, dass die Anteile von dem Signal E() bei o < 7,5° ordentlich
polarisiert sind und nicht durch Frequenzverdopplung der Idlerstrahlung, sondern
durch einen DFG-Prozess mit dem Signal B, zustande kommen, der wiederum von
Anteilen der frequenzverdoppelten Idlerstrahlung E() gepumpt wird.

¢ F(o) (bei a = 5,1°) kann {iber einen DFG-Prozess erklirt werden. Bei diesem dient
das Signal C(,) (bei a@ = 2,4°) als Pumpstrahlung und der Anteil der infraroten
Strahlung von D, (bei a = —6,8°) als zugehorige Idlerstrahlung. Der schwache
Auslaufer des Signals F(,) zu grofleren Winkeln und kleinen Frequenzen folgt hierbei
der Phasenanpassungskurve.

o G (bei a =4,3°) kann durch einen SFG-Prozess mit Anteilen von F () (a = 5,4°
0,48 PHz) und B(y) (a = 2,5% 0,28 PHz) erklért werden und ist als blaues Signal in
dem Experiment sichtbar.
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» H(,) konnte mit der Simulation nur reproduziert werden, wenn zusétzlich zu dem
Signalfeld und dem Pumpfeld noch weifles Rauschen angenommen wurde. Bei dem
Signal H,) handelt es sich daher um Superfluoreszenz bei der parametrischen Ver-
starkung.

o I(,) ist die zugehdrige Idlerstrahlung zu dem Signal H ).

e Je) (bei @ = —5,4°) kann durch einen SFG-Prozess zwischen Anteilen der Idlerstrah-
lung D(,) und den infraroten Anteilen von E (bei v < —7,5°) erklért werden.

Die Winkelabweichung zwischen der Simulation und dem Experiment, insbesondere fiir das
Signal J (), kann darauf zuriickgefiihrt werden, dass bei der Skalierung der Winkelachse
des Fotos (Winkel aulerhalb des Kristalls) auf die Winkelachse der Simulation (Winkel
innerhalb des Kristalls) der Brechungsindexunterschied zwischen ordentlicher und aufieror-
dentlicher Polarisation vernachléssigt wurde. Zuséatzlich wurde bei der Konvertierung der
Raumfrequenzen aus der Simulation zu den Darstellungen in den Abbildungen 4.23 und
4.24 die Winkelabhéngigkeit des Brechungsindexes fiir die auerordentliche Polarisation ver-
nachlissigt. Dennoch besteht eine sehr hohe Ubereinstimmung zwischen den Beobachtungen
im Experiment und der Simulation, sodass eine eindeutige Zuordnung der Signale moglich
ist. Ausgehend von diesen grundlegenden Erkenntnissen wurde in [Lanl4] eine detaillierte
Analyse der Phasenbeitrige durchgefithrt und eine Moglichkeit angeregt, die CEO-Phase
mithilfe der nichtlinearen Mischprodukte zu messen. In dem Experiment wird zuséatzlich
beobachtet, dass sich die Intensitét der sichtbaren Signale mit der relativen Verzégerung
zwischen dem Signal- und Pumppuls verandert. Neben der reinen Erkldrung der beobacht-
baren Mischprodukte war es mit der Simulation moéglich, deren zeitabhéngige Dynamik zu
untersuchen. Hierbei wurde der zeitliche Abstand zwischen Signal- und Pumppuls in dem
Experiment und in der Simulation in 67 fs Schritten gedndert und jeweils ein Foto der ex-
perimentellen Beobachtung erstellt. Die experimentellen Beobachtungen sind in Abbildung
4.24(b) zusammengefasst. Fiir die Auswertung der aufgenommenen Bilder wurde bei den
Fotos jeweils entlang der zentralen Linie (ZL siehe Abb. 4.23) iiber die drei Farbkanile inte-
griert und die Intensitéitsverteilung in Abhéngigkeit von der relativen Verzdgerung zwischen
Pump- und Signalpuls in Abbildung 4.24(c) zusammengefasst. Aufgrund von Sattigung
und einer moglicherweise nichtlinearen Dynamik des Kamerasensors ist hierbei nur eine
Aussage iiber relative Anderungen moglich. Bei der Simulation wurde fiir jeden zeitlichen
Abstand jeweils ein Bild wie in Abbildung 4.23 berechnet und anschlieend tiber den Bereich
zwischen 0,4 PHz und 0,8 PHz integriert. Die simulierte zeitabhéngige Intensitiatsverteilung
der sichtbaren Spektralkomponenten ist in Abbildung 4.24(a) dargestellt. Da die Zeitachse
eine relative Verzogerung angibt, wurde fiir eine bessere Vergleichbarkeit der Ergebnisse
die Nullposition der Zeitachse in dem Experiment so gewéhlt, dass die Simulation und
das Experiment bestmdglich iibereinstimmen. Die Nullposition in der Simulation gibt an,
dass der Pump- und der Signalpuls an dem Anfang des Kristalls zeitlich perfekt iiberlagert
sind. Aufgrund der unterschiedlichen Dispersion fiir die Pump- und Signalstrahlung in
dem 5 mm langen BBO-Kristall wurde im Experiment, bei einer zeitlichen Verzégerung
des Signalpulses gegeniiber des Pumppulses um 200 fs, optimale Verstédrkung beobachtet.
Die simulierte Intensitétsverteilung zeigt eine gute qualitative Ubereinstimmung mit den
experimentellen Beobachtungen. Es ist deutlich zu erkennen, dass das Superfluoreszenz-
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Abbildung 4.24: a) Integration tiber den sichtbaren Spektralbereich der Simulation aus
Abb. 4.23 fir verschiedene Verzogerungen zwischen Signal- und Pumppuls. b) Fotos von
dem Experiment fiir Anderungen des zeitlichen Abstandes zwischen Signal- und Pumppuls
in 67 fs Schritten. c) Integration iiber die zentrale Linie (ZL siehe Abb. 4.23) der jeweiligen
experimentellen Beobachtung (Abb. 4.24(b)) [Mat13].

signal (H(,) in Abbildung 4.23) bei a = —2,1° in dem Bereich optimaler Verstirkung
(+2001fs) deutlich schwécher wird und mit zunehmender Verstimmung zwischen Signal-
und Pumppuls zunimmt. Dies bedeutet, dass der Anteil der Superfluoreszenz bei optimaler
Verstarkung minimal ist. Gleichzeitig wird im Experiment bei dem verstirkten Signal bei
a = 2,4° die maximale Bandbreite und Energie erreicht. Da das verstérke Signal (B, in
Abbildung 4.23) und die Idlerstrahlung (D(,) in Abbildung 4.23) {iber die Energie- und
Impulserhaltung korrelieren, kann iiber die maximale Winkelaufspaltung und Intensitét
der frequenzverdoppelten Idlerstrahlung eine qualitative Aussage {iber die Bandbreite des
Signals getroffen werden. Dies ist in dem Experiment insbesondere bei der Justage des
Systems hilfreich. Eine weitere Anwendung ist die Nutzung der Signale fiir eine Regelung
des zeitlichen Uberlapps zwischen Signal- und Pumppuls. Es kénnten zum Beispiel das
grine Signal J(.) bei a = —5,4° und das blaue Signal G() bei a = 4,3° jeweils mit einer
Photodiode gemessen werden und aus den beiden Messsignalen eine eindeutige Richtung
fiir die Regelung bestimmt werden. Hierbei wird ausgenutzt, dass bei einer Anderung der
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Verzogerung von +200 fs zu grofieren Werten die Intensitéit des Signals J () ansteigt und die
Intensitét des Signals G () abnimmt, wihrend bei einer Anderung der Verzogerung zu kleine-
ren Werten die Intensitdt beider Signale abnimmt. Eine ebenfalls gegenldufige Intensitét in
Abhéngigkeit von der Verzogerung wird zwischen der Superfluoreszenz H,) bei a = —2,1°
und dem Signal F () bei a = 5,1° beobachtet. Der Anstieg der Intensitét des Signals F ) zu
kleineren Verzégerungen als 4200 fs kann nun erklért werden. Die Ursache hierfiir ist, dass
durch den Chirp des breitbandigen Signals B, bei einer geringeren Verzogerung bevorzugt
die kurzwelligen Spektralanteile verstirkt werden. Bei der zugehérigen Idlerstrahlung
D(o) bewirkt dies entsprechend der Energieerhaltung einen Anstieg der Intensitit bei den
langwelligen Spektralkomponenten, wobei wiederum die Intensitdt der Idlerstrahlung bei
a = —6,8° (siehe Abbildung 4.23) iiber einen DFG-Prozess eine Intensitdtsinderung des
Signals F ;) bei a = 5,1° bewirkt. Der Anstieg der Intensitédt des Signals J(,) zu grofieren
Verzogerungen kann ebenfalls erklart werden. Mit zunehmender Verzogerung verlagert
sich der Schwerpunkt des breitbandigen Signals B, in den infraroten Spektralbereich,
was gleichzeitig bewirkt, dass sich die Wellenliangen der zugehorigen Idlerstrahlung D)
sowie das zugehdrige frequenzverdoppelte Signal E ) zu kiirzeren Wellenléngen (groBeren
Frequenzen in Abbildung 4.23) verlagern. Die Intensitit von den Anteilen des Signals E )
bei o < 7,5°, welches durch einen DFG-Prozess zwischen den kurzwelligen Anteilen der
frequenzverdoppelten Idlerstrahlung E(.) und den langwelligen Anteilen des breitbandigen
Signals B, entsteht, steigt mit zunehmender Verzogerung an. Da das Signal J (. tiber ein
SFG-Prozess zwischen Anteilen der Idlerstrahlung D(,) und den infraroten Anteilen von
E(o) (bei o < —7,5°) entsteht, kann der Anstieg der Intensitit zu grofieren Verzégerungen
somit erklért werden. Die mithilfe der Simulation gewonnenen Erkenntnisse ermdglichen
erstmals einen detaillierten Einblick in die komplexe rdumliche und zeitliche Dynamik der
parametrischen Verstiarkung in der nicht-kollinearen Geometrie.

4.7 Limitationen und Skalierungsmoglichkeiten

Das vorgestellte CEO-phasenstabilisierte OPCPA-System liefert bei 200 kHz eine Pulsener-
gie von 1211J bei einer komprimierten Pulsdauer von 6,3 fs und einer Leistungsstabilitat
mit einem rms-Wert von unter 0,35 %. Mit diesen Ausgangsparametern ist dieses System
zum Beispiel hervorragend fiir die Erzeugung von hoher-harmonischer Strahlung (siehe
Abschnitt 4.5) geeignet. Dadurch, dass bei der parametrischen Verstarkung thermische
Effekte nur einen geringen Einfluss haben, kann diese Verstérkertechnologie sowohl in der
mittleren Leistung als auch in der Pulsenergie skaliert werden (siehe z. B. [Riel4al).

Bei dem vorgestellten Aufbau ist die erreichbare Pumppulsenergie durch nichtlineare
Effekte in der Rod-Type-Faser limitiert. Dies fithrt im Experiment dazu, dass bei héheren
Pulsenergien in der Rod-Type-Faser eine Abnahme der erreichbaren Pulsspitzenleistung
beobachtet wird, die {iber die Pulskompression nicht ausgeglichen werden kann. Durch das
Konzept der zwei parallelen Rod-Type-Verstarkerfasern konnte bereits eine Verdopplung
der Pulsenergie erreicht werden. Dieses Konzept kann theoretisch auf eine dritte Faser
erweitert werden, um entsprechend der Ergebnisse der Simulationen in Abschnitt 4.6 die
erreichbare Energie bei der parametrischen Verstiarkung zu steigern. Bei einer dritten
Hauptverstéirkerstufe muss sichergestellt werden, dass mit dem Vorverstéarker ein ausrei-
chend hohes Eingangssignal fiir die parallelen Verstarkerstufen erzeugt werden kann, bevor
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es aufgrund von nichtlinearen Effekten in dem Vorverstérker zu einer Abnahme der erreich-
baren Pulsqualitdt kommt. Die mittlere Leistung aus dem faserbasierten Vorverstarker
kann deutlich gesteigert werden, wenn entweder die Pulsenergie durch die Wahl einer
hoheren Pulswiederholrate reduziert wird oder die Pulsspitzenleistung verringert wird in
dem ein Pulsstrecker mit einer im Vergleich zu dem bestehenden System hoheren Dispersion
verwendet wird. Grundsétzlich nimmt die Komplexitdt der Pumpquelle mit der Anzahl der
Hauptverstérkerstufen und entsprechenden Kompressoren immer weiter zu.

An dieser Stelle ist es zielfiilhrend, in einem ersten Schritt eine einzelne Verstérkerstu-
fe zu realisieren und bei dieser die erreichbare Pulsenergie der Pumpquelle iiber einen
verbesserten Aufbau, insbesondere in Hinblick auf die Effizienz der Pulskompression, zu
steigern und zuséatzlich die Pulsdauer weiter zu verkiirzen. In einem zweiten Schritt ist die
Erweiterung des Systems um weitere Verstirkerstufen denkbar, um die Ausgangsparameter
des parametrischen Verstarkersystems zu steigern. Die Kompressionseffizienz von 61,5 %,
die mit dem CVBG und dem zusétzlich notwendigen optischen Isolator erreicht wurde, kann
mit einem weniger kompakten und nicht monolithischen Ansatz deutlich verbessert werden.
In dem Experiment hat sich herausgestellt, dass der vielversprechende monolithische und
kompakte Ansatz mit dem CVBG als Strecker und Kompressor in der Praxis weniger gut
funktioniert als erwartet. Eine deutlich effizientere Alternative fiir die Pulskompression
ist beispielsweise ein Gitterkompressor. Fiir Gitter mit einer Beugungseffizienz von 95 %
kann nach den vier fiir die Kompression notwendigen Gitterdurchgéngen fiir einen sol-
chen Aufbau eine Kompressionseffizienz im Bereich von 81,5 % erwartet werden. Ebenfalls
vielversprechend ist die Moglichkeit, die Kompressionseffizienz durch die Verwendung von
speziellen Gitterspiegeln (99,7 % Beugungseffizienz) sogar auf 98,8 % zu steigern (siehe
[Rum14]). Aktuell ist diese Technologie allerdings durch die verfiighare Grofle der Gitter-
spiegel auf kompakte Kompressoren mit einer Dispersion von wenigen ps/nm begrenzt.
Um nach der Pulskompression eine optimale Pulsqualitiat zu erreichen, ist es notwendig
den Dispersionsverlauf des Streckers auf den Dispersionsverlauf des Gitterkompressors
anzupassen. Insbesondere ein nicht kompensierter Dispersionsanteil dritter Ordnung fithrt
im Zeitbereich zu Nebenpulsen.

Ein weiterer Ansatzpunkt, um die Pumppulsenergie fiir den parametrischen Verstéirker
zu erhohen, ist die Steigerung der SHG-Effizienz. Nach Angaben in der Literatur werden
mit faserbasierten gepulsten Verstirkersystemen SHG-Effizienzen von bis zu 60 % erreicht
(siehe z. B. [Rot12; Tav10]). Im Experiment wurde bei einer Steigerung der Intensitét an
dem SHG-Kristall iiber eine Anpassung der Fokussierung wurde eine Verringerung der
Pulsspitzenleistung des frequenzverdoppelten Pulses beobachtet, was auf eine Riickkonver-
sion der verdoppelten Strahlung hindeutet. Die beste Moglichkeit, die SHG-Effizienz zu
steigern, besteht darin, die Pulsqualitidt nach der Kompression zu verbessern und somit
die Leistung aus dem Pulsuntergrund in den Hauptpuls zu verschieben. Der Pulsunter-
grund in der Autokorrelationsfunktion in Abschnitt 4.3.4 deutet auf einen Phasenverlauf
hin, der mit dem Kompressor nicht kompensiert werden kann. Dieser ist zum einen auf
eine Abweichungen der CVBGs von der idealen Designkurve und zum anderen auf eine
zusétzliche nichtlineare Phase bei der Propagation durch den Verstarker zuriickzufithren.
Hier wére es moglich, einen zusétzlichen Pulsshaper zu nutzen, um diese Abweichungen
gezielt korrigieren zu kénnen.
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Neben der Kompressionseffizienz und der SHG-Effizienz kann die erreichbare Pumppuls-
energie iiber die Steigerung der maximalen Pulsenergie aus dem Faserverstarker erhoht
werden. Dazu ist es notwendig, die Dauer des gestreckten Pulses bei der Propagation
durch den Verstéirker zu reduzieren, um den Einfluss der nichtlinearen Effekte bei der
Verstiarkung zu verringern. Bei dem monolithischen Strecker in diesem Kapitel ist die
gestreckte Pulsdauer durch die verfiigbare Linge des CVBGs vorgegeben. Eine Steigerung
der gestreckten Pulsdauer durch einen Doppeldurchgang iiber das CVBG ist aufgrund der
Effizienz keine sinnvolle Moglichkeit.

Ein alternativer Ansatz zum Strecken des Pulses mit den Vorteilen eines monolithischen
und kompakten Pulsstreckers, der zusétzlich vollsténdig in den Faservorverstarker integriert
werden kann, ist ein faserbasiertes gechirptes Bragg-Gitter (CFBG!). Ein solches bietet
die Moglichkeit, die Dispersionsanteile hoherer Ordnung bei der Fertigung gezielt auf
den Dispersionsverlauf des geplanten Kompressors anzupassen. Im Gegensatz zu einem
Freistrahlaufbau mit Gittern zum Strecken des Pulses bietet das CFBG den Vorteil, dass
Einfliisse der Umgebung wie z. B. Luftdruckschwankungen oder Fluktuationen der Strahlla-
gestabilitiat des Eingangsstrahls in den Gitterstrecker und eine damit verbundene Anderung
der Dispersion iiber den Einfallswinkel keinen Einfluss auf den gestreckten Puls haben.
Aufgrund des geringen Kerndurchmessers ist die Pulskompression nach der Verstiarkung
mit einem zweiten CFBG jedoch nicht méglich. In diesem Fall muss ein Gitterkompressor
genutzt werden. Mit CFBGs ist gegeniiber den CVBGs eine Steigerung der gestreckten
Pulsdauer moglich. Dies ermdoglicht bei dem faserbasierten Verstérker eine Steigerung
der erreichbaren Pulsenergie bevor es zu Limitationen durch nichtlineare Effekte kommt.
Fiir eine Steigerung der Pulsenergie ohne gleichzeitiges Reduzieren der Pulswiederholrate
ist ein Erhohen der mittleren Leistung erforderlich. Grundsétzlich ist eine héhere Aus-
gangsleistung aus der Rod-Type-Faser moglich, ohne dass sich hierbei die Strahlparameter
nach dem Verstarker d&ndern, wie es bei dem Festkorperverstiarker in Kapitel 3 und der
Modenanpassung mithilfe von thermischen Linsen in den Verstarkerkristallen der Fall
ist. Grundsétzlich ist die maximale Durchschnittsleistung aus Rod-Type-Fasern durch
das Einsetzen von Modeninstabilitdten nach oben begrenzt (siehe z. B. [Jaull; Johl3a;
Smill]). In der Literatur werden fiir Rod-Type-Faserverstiarker mit einem vergleichbaren
Fasertyp allerdings mittlere Leistungen von bis zu 180 Watt erreicht (siehe z. B.[Joh13b]).
Dies bedeutet, dass die mittlere Leistung und somit die Pulsenergie bei der gewéhlten
Pulswiederholrate mit einem gednderten Strecker- und Kompressorkonzept weiter gesteigert
werden kann.

4.8 Konzept fiir ein optimiertes OPCPA-System basierend auf den bisherigen
Ergebnissen

Ausgehend von den Ergebnissen in den Kapiteln 3 und 4 ist ein direkter Vergleich der beiden
Pumpquellen und insbesondere der unterschiedlichen Parameter fiir die parametrische
Verstarkung von einem breitbandigen Titan:Saphir-Oszillator moglich, um ein Konzept fiir
ein optimiertes OPCPA-System festzulegen. Bei den beiden bisher vorgestellten Systemen

1 Aus dem Englischen: Chirped Fiber Bragg Grating
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wird der Infrarotanteil des Oszillators jeweils mit einem mehrstufigen faserbasierten Vor-
verstiarker verstarkt und zusétzlich die Pulswiederholrate reduziert, um die Pulsenergie
zu erhohen. Anschlieflend folgt als Leistungsverstirker ein Nd:YVOy-Festkorperverstarker
beziehungsweise ein Rod-Type-Faserverstiarker. Der Festkorperverstirker bietet den Vor-
teil, dass ein kompakter Aufbau ohne Strecker und Kompressor realisiert werden kann
und zusétzliche Verluste durch die Pulskompression vollsténdig vermieden werden. Die
eingestrahlte Pumpleistung bei einer Wellenldnge von 808 nm wird mit einer Effizienz von
15,8 % genutzt, um das Signal bei 1064 nm zu verstarken. Im Vergleich dazu wird bei den
beiden parallelen Rod-Type-Verstarkern die Pumpstrahlung bei 976 nm mit einer Effizienz
von 17,6 % bzw. 20 % fiir das Erreichen der komprimierten Ausgangsleistung genutzt. Die
hohere Effizienz liegt in der Strahlfiihrung des Signals in dem dotierten Signalkern bei der
Verstarkung in der Rod-Type-Faser, dem im Vergleich zu den Kristallen deutlich ldngeren
Verstarkungsmedium, den niedrigeren Wéarmeverlusten durch den geringeren Quantendefekt
sowie in dem hoheren Fingangssignal aufgrund der gesteigerten Ausgangsleistung aus dem
faserbasierten Vorverstarker begriindet. Im Vergleich zu dem Festkorperverstarker bietet
der Verstarker auf Basis der Rod-Type-Faser zuséatzlich den Vorteil, dass die mittlere
Leistung iiber die Pumpleistung angepasst werden kann, ohne dass es zu einer Anderung
der Fokusdurchmesser in dem OPCPA-System kommt. Dies ist insbesondere bei einer
Erhéhung der mittleren Leistung und einer konstanten Pulsenergie wichtig. Bei dem Fest-
korperverstarker wurde bei der Steigerung der mittleren Leistung iiber die Pumpleistung
eine Beschidigung der Laserkristalle aufgrund von thermischen Spannungen beobachtet.
Dies bedeutet, dass ein Rod-Type-Verstarker im Hinblick auf die Variation der mittleren
Leistung deutlich mehr Mdéglichkeiten bietet. Das notwendige Strecker- und Kompres-
sorkonzept, um mit dem Rod-Type-Verstiarker mehrere 10 nJ Pulsenergie erreichen zu
konnen, erhoht grundséatzlich die Komplexitit der Pumpquelle, andererseits reduziert sich
die Anzahl der Verstéirkerstufen von vier aufeinanderfolgenden Nd:YVOy4-Kristallen auf
zwei parallele und voneinander unabhéngige Rod-Type-Verstirker. Mit einem gednderten
Strecker- und Kompressoraufbau ist es méglich, die mit dem parallelen Verstarkerkonzept
erreichte Pulsenergie aus einer einzelnen Rod-Type-Verstarkerstufe zu erhalten. Ein weiterer
Vorteil bei der breitbandigen Verstarkung in einer Ytterbium-dotierten Rod-Type-Faser ist
die Moglichkeit, tiber die Wahl der Bandbreite des Streckers das Ausgangsspektrum zu
beeinflussen und somit die bandbreitenbegrenzte Pulsdauer anzupassen. Dies ist bei dem
schmalbandigen Nd:YVOy-Verstarker in Kapitel 3 in der Form nicht méglich, da hier die
Verstarkungsbandbreite des Nd:YVOy-Verstérkers fiir das Ausgangsspektrum mafigeblich
entscheidend ist. Ausgehend von den angefiihrten Uberlegungen ist ein einzelner Rod-Type-
Verstarker mit einem optimierten Strecker- und Kompressorkonzept eine ideale Pumpquelle
fiir ein OPCPA-System mit mehr als 10 pJ Pulsenergie bei hohen Pulswiederholraten.
Bei der Frequenzverdopplung der infraroten Strahlung sind Unterschiede in der erreichten
Effizienz zwischen den Systemen in diesem und in dem vorangegangenen Kapitel sichtbar.
Die Konversionseffizienz von insgesamt 77 %, die mit der geringen spektralen Bandbrei-
te und den 10ps Pulsen in dem zweistufigen SHG-Aufbau erreicht werden kann, liegt
deutlich iiber der Effizienz von 47 % beziehungsweise 56 %, die mit dem breitbandigen
faserbasierten Verstarkersystem und deutlich kiirzeren Pulsen erreicht wird. Ausgehend von
Literaturangaben kann fiir die Frequenzverdopplung von faserbasierten Verstarkersystemen
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mit mehreren nm Bandbreite mit einem verbesserten Pumppuls durch einen optimierten
Strecker- und Kompressoraufbau in BBO-Kristallen eine SHG-Effizienz von etwa 60 %
erwartet werden. Bei dem Ergebnis aus Kapitel 3 ist zu bedenken, dass die SHG aus der
zweiten Stufe eine deutliche Abnahme der Strahlqualitit (siehe Abbildung 3.16(b)) aufweist
und bei der parametrischen Verstarkung mit diesem Ausgang nur eine sehr geringe Effizienz
erreicht werden konnte. Die Konversionseffizienz, die bei der Frequenzverdopplung von
den 10 ps Pulsen mit dem ersten der beiden SHG-Kristalle erreicht werden kann, liegt bei
56 % (siehe Abbildung 3.14(a)) und kann tiber die Kristalllinge auf 70 % gesteigert werden.
Fin wesentlicher Unterschied ist hierbei die spektrale Breite der infraroten Strahlung. In
dem einen Fall liegt die spektrale Breite in einem Bereich von wenigen 100 pm und in dem
anderen Fall oberhalb von 10 nm. Dies bedeutet, dass kiirzere Kristalle notwendig sind, um
die Phasenanpassungsbedingung zu erfiillen. Im Experiment wird beobachtet, dass bei der
Frequenzverdopplung mit dem 1 mm langen BBO-Kristall nach dem Rod-Type-Verstéarker
kein zusétzliches Optimieren der Phasenanpassung notwendig ist, wahrend bei der Fre-
quenzverdopplung mit dem 2mm langen LBO-Kristall nach dem Festkorperverstarker,
insbesondere kurz nach dem Einschalten des Systems, mehrmals ein Anpassen der Pha-
senanpassung notwendig ist. Dies bedeutet, dass ein faserbasierter Verstiarker mit einem
nachfolgenden BBO-Kristall fiir die Frequenzverdopplung aufgrund der hohen passiven
Stabilitdt gut geeignet ist, um eine langzeitstabile Pumpquelle zu realisieren.

Ein weiterer wesentlicher Unterschied zwischen den beiden vorgestellten OPCPA-Systemen
ist die um mehr als eine Groéflenordnung unterschiedliche Pumppulsdauer. Bei der parame-
trischen Verstarkung in Kapitel 3 wird mit den Pikosekunden-Pumppulsen in der ersten
NOPA-Stufe mit 37 pJ Pumppulsenergie im Einfachdurchgang eine Verstiarkung auf 30 nJ
erreicht. Dies liegt an der geringen Signalenergie, an der Pumpintensitit von 24 GW /cm?,
dem rdumlichen und zeitlichen Profil sowie an dem Unterschied zwischen der Signal- und
Pumppulsdauer. Bei der Verstidrkung in dem zweiten NOPA-Kristall mit 1 nJ Eingangsener-
gie (sieche Abbildung 3.20(a)) wird bei einer Pumpintensitit von 55 GW /cm? und einem
gauBformigen Pumpprofil im Einfachdurchgang eine Effizienz von 6 % erreicht. Im Gegen-
satz dazu wird in Kapitel 4 mit den Femtosekunden-Pumppulsen bei gleicher Kristalllinge
und Verdopplung der Pumpintensitidt an dem Kristall eine Effizienz von 16 % erreicht. In
dem zweiten NOPA-Kristall wird bei den beiden Systemen eine optisch-zu-optische Effizienz
von 24,5 % im Doppeldurchgang (Kapitel 3) beziehungsweise 31,8 % erreicht (Kapitel 4).
Bei der Betrachtung der Gesamteffizienz wird in Kapitel 3 mit einer Pumppulsenergie von
138 nJ nach der Frequenzverdopplung bei der parametrischen Verstirkung eine Pulsenergie
von 25,6 1J erreicht, was einer Effizienz von 18,5 % entspricht. Dagegen wird in Kapitel 4
eine deutlich hohere Effizienz von 23,8% erreicht. Mit insgesamt 73 1J Pumpenergie nach
der SHG wird in diesem Fall eine parametrische Verstarkung auf 17,4 nJ erreicht. Neben
der Pumpintensitit an den Kristallen ist die bessere Ubereinstimmung von Signal- und
Pumppulsdauer bei den Systemen ein wesentlicher Unterschied.

Bei der spektralen Breite nach der parametrischen Verstirkung sind deutliche Unter-
schiede zwischen den beiden vorgestellten Systemen sichtbar. So wird in Kapitel 3 bei der
parametrischen Verstarkung von einer Pulsenergie von 1,6 nJ auf 170nJ in dem ersten
Kristall eine spektrale Breite (bei -10dB) von 315nm erreicht. Nach der Verstéarkung
in dem zweiten Kristall betrigt diese 300 nm und unterstiitzt eine bandbreitenbegrenzte
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Pulsdauer von 6,9 fs. Im Vergleich dazu wird bei dem OPCPA-System in Kapitel 4 bei der
Verstarkung in der ersten NOPA-Stufe von 1,25 nJ auf 4,4 1J eine Bandbreite von 398 nm
erreicht, die nach der zweiten Stufe auf 424 nm ansteigt und eine bandbreitenbegrenzte
Pulsdauer von 5fs unterstiitzt. Zur Veranschaulichung sind die Ausgangsspektren der
beiden OPCPA-Systeme in Abbildung 4.25(a) dargestellt. Das experimentell beobach-
tete Verhalten stimmt mit Angaben aus der Literatur {iberein, wonach die erreichbare
Verstarkungsbandbreite zu héheren Pumpintensitdten zunimmt (siehe z. B. [Rotllal).
Dies bedeutet, dass durch das Verkiirzen der Pumppulsdauer die Pumpintensitat an den
NOPA-Kristallen gesteigert werden kann und somit die erreichbare bandbreitenbegrenzte
Pulsdauer von dem OPCPA-System verringert werden kann. Die Ausgangspulse der beiden
OPCPA-Systeme sind in Abbildung 4.25(b) im Vergleich dargestellt.
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(a) Ausgangsspektrum des OPCPA-Systems
aus Kapitel 3 mit 10 ps Pumppulsen (blaue
Linie) im Vergleich zu dem Spektrum nach
der parametrischen Verstarkung mit <1 ps
Pumppulsdauer aus Kapitel 4 (rote Fliche).

(b) Ausgangspuls des OPCPA-Systems aus
Kapitel 3 mit 10 ps Pumppulsen (blaue Li-
nie) im Vergleich zu dem Puls nach der pa-
rametrischen Verstarkung mit <1 ps Pump-
pulsdauer aus Kapitel 4 (rote Fliche).

Abbildung 4.25: Vergleich der Ausgangsspektren und Pulsdauern der OPCPA-Systeme aus
Kapitel 3 und Kapitel 4.

Ausgehend von den angefiihrten Uberlegungen wird in dem nachfolgenden Kapitel ein
optimiertes OPCPA-System vorgestellt. Als Hauptverstirker wird hierbei wie in Kapitel 4
eine Rod-Type-Faser genutzt. Durch ein optimiertes Strecker- und Kompressorkonzept
ist der Puls bei der Propagation durch den Verstarker dreimal weiter gestreckt, sodass
eine hohere Pulsenergie erreicht werden kann, bevor nichtlineare Effekte die erreichbare
Pulsspitzenleistung begrenzen. Gleichzeitig wird die Effizienz bei der Pulskompression durch
die Verwendung eines effizienten Gitterkompressors gesteigert, um Energieverluste nach
der Verstarkung zu minimieren. Mit dem geénderten Strecker- und Kompressoraufbau wird
die Pumppulsdauer auf 209 fs verkiirzt und ist somit kiirzer als die typischerweise erreichte
Pulsdauer aus faserbasierten CPA-Systemen, die zum Pumpen von OPCPA-Systemen
bei hohen Pulswiederholraten genutzt werden. Als Hauptverstérker wird ein einzelner
Rod-Typ-Verstarker verwendet, um zum einen die Komplexitit des Systems zu reduzieren
und zum anderen, um die Pumppulsenergie nach der Frequenzverdopplung in einer ein-
zelnen SHG-Stufe flexibel zwischen der ersten und der zweiten NOPA-Stufe aufteilen zu
koénnen. Ausgehend von den Simulationen in Abschnitt 4.6 ist fiir die erreichbare Effizienz
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in der zweiten NOPA-Stufe die Ausgangsenergie der ersten NOPA-Stufe entscheidend. Hier
kann iiber eine gezielte Aufteilung der Pumpenergie nach der Verdopplung die erreichbare
Effizienz nach zwei parametrischen Verstirkerstufen optimiert werden. Es wird wie in
Kapitel 4 ein zweistufiger Aufbau genutzt. Die kiirzeren Pumppulse und Kristalllangen
ermoglichen hierbei eine Pulskompression mit wenigen Reflexionen an den dispersiven
Spiegeln. Neben der Stabilisierung der CEO-Phase wird zusétzlich die Variation der Puls-
wiederholrate zu hoheren Pulswiederholraten gezeigt, wodurch ein Ansatz aufgezeigt wird,
um die Pulsqualitit nach der parametrischen Verstdrkung zu optimieren. Abschlieflend
wird diskutiert, wie dieses System zukiinftig um eine zweite Hauptverstarkerstufe erweitert
werden kann, die zum Pumpen einer dritten NOPA-Stufe oder fiir die nichtlineare Kon-
version der Ausgangsstrahlung zu Wellenldngen in den sichtbaren und den nahinfraroten
Spektralbereich genutzt werden kann.



KAPITEL 5

Verkiirzung der Pumppulsdauer und Steigerung der Pulsenergie

In Kapitel 4 wurde ein fasergepumptes OPCPA-System bei 200 kHz vorgestellt, mit dem
CEO-phasenstabilisierte Ausgangspulse bei einer Pulsenergie von 12 uJ erzeugt werden
konnen. Die Ausgangspulsenergie war hierbei durch die erreichbare Pumppulsenergie
nach der Frequenzverdopplung der beiden parallel betriebenen Rod-Type-Verstiarkerstufen
begrenzt. Als Limitierungen der erreichbaren Pulsenergie bei dieser Pumpquelle sind die
Kompressionseffizienz, die Pulsqualitidt nach der Kompression und die damit verbundene
SHG-Effizienz sowie die erreichbare Pulsenergie aus den beiden Rod-Type-Verstarkerstufen
zu nennen. Basierend auf den Limitierungen bei dem OPCPA-System in Kapitel 4 sowie
den in Abschnitt 4.7 diskutierten Ansatzpunkten fiir konzeptionelle Verbesserungen wird
in diesem Kapitel ein optimiertes OPCPA-System vorgestellt, das mit einer einzelnen
Rod-Type-Verstarkerstufe bei 200 kHz Pulswiederholrate Pulse mit stabilisierter CEO-
Phase und einer Pulsenergie von 17 11J liefert. Bei diesem wurde insbesondere das Strecker-
und Kompressorkonzept verdndert, um zum einen die erreichbare Pulsenergie bei 200 kHz
aus dem Rod-Type-Verstarker zu erhoéhen, und um zum anderen die Verluste bei der
Pulskompression zu verringern und zusétzlich die komprimierte Pumppulsdauer auf 209 fs
zu verkiirzen. Dadurch ist es moglich, die Pulsspitzenleistung der Pumpquelle gegeniiber den
Verstarkersystemen in den Kapiteln 3 und 4 weiter zu steigern. Im Gegensatz zu dem System
in Kapitel 4 wird hierbei eine einzelne Rod-Type-Verstirkerstufe genutzt, um in einem
ersten Schritt zu untersuchen, inwieweit der gewéhlte Ansatz die Erwartungen in Bezug auf
die Pulsenergie, Pumppulsdauer und Effizienz erfiillt. Ein Vorteil bei diesem Vorgehen ist,
dass mit nur einer Rod-Type-Verstéarkerstufe die Komplexitét des Gesamtsystems gegeniiber
dem System in Kapitel 4 deutlich reduziert wird. Um die erreichbare Pumppulsenergie zu
steigern, kann anschliefend die Pumpquelle in einem zweiten Schritt um weitere Rod-Type-
Verstarkerstufen mit vergleichbarem Aufbau erweitert werden, indem die Ausgangsleistung
aus dem Vorverstirker aufgeteilt wird. Als Pumpquelle wird wie in dem vorherigen Kapitel
ein faserbasiertes CPA-System realisiert. Im Gegensatz zu dem monolithischen CVBG wird
in diesem Kapitel ein faserbasiertes CFBG zum Strecken der Pulse vor der Verstirkung
verwendet. Dieser Ansatz hat gegeniiber dem CVBG die entscheidenden Vorteile, dass zum
einen eine deutlich hohere Dispersion erreicht werden kann und zum anderen eine direkte
Integration in den vollstédndig faserbasierten und somit justagefreien Vorverstirker moglich

91
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ist. In der Literatur lassen sich Beispiele fiir parametrische Verstéirkersysteme finden,
bei denen CFBGs zum Strecken der Pulse genutzt werden. Diese sind typischerweise in
einen faserbasierten Vorverstarker integriert, der als Schnittstelle zwischen dem Oszillator
und dem nachfolgenden Hauptverstiarker genutzt wird. Dies wurde beispielsweise fiir
einen Innoslab-Verstéarker (siehe z. B. [Merl5]) sowie fir regenerative Scheibenverstarker
(siche z. B. [Bat14; Bat16; Honll; Pril5]) gezeigt. Im Vergleich dazu sind die mit dem
faserbasierten CPA-System in diesem Kapitel erreichten Pumppulse mit einer Dauer von
209 fs deutlich kiirzer und liegen unterhalb der Pulsdauer, die typischerweise zum Pumpen
von OPCPA-Systemen bei hohen Pulswiederholraten erreicht wurde (siehe z. B. 250 fs
[Broll]; 350 fs [Furl3]; 420 fs [Emo10]; 700 fs [Had11]; 1,1 ps [Pril5; Rieldb; Tav10]; 1,25 ps
[Pup15]; 1,6 ps [Sch10]).

Fiir die parametrische Verstirkung in diesem Kapitel wird ein zweistufiger Aufbau
realisiert. Ausgehend von den Ergebnissen der Simulation in Abschnitt 4.6 wird bei dem
hier vorgestellten OPCPA-System die Effizienz der parametrischen Verstdarkung optimiert
und die erreichte Pulsenergie mit der theoretischen Vorhersage verglichen. Hierbei wird
gezeigt, dass die Pumppulsdauer im Bereich von 200 fs fir eine effiziente parametrische
Verstiarkung sehr gut geeignet ist. Neben der parametrischen Verstarkung bei 200 kHz
mit stabilisierter CEO-Phase und hervorragender Langzeitstabilitdt wird zusétzlich die
Variation der Pulswiederholrate des OPCPA-Systems zu 400 kHz und 800 kHz untersucht.
Hieraus werden Erkenntnisse in Bezug auf die erreichbare Pulsqualitédt und die Verstar-
kungsbandbreite gewonnen. Abschliefend werden Moglichkeiten diskutiert, die Pulsenergie
weiter zu steigern oder das Ausgangsspektrum des OPCPA-Systems breitbandig zu anderen
Wellenléngen zu konvertieren.

5.1 Skalierung der Pumppulsenergie bei 200 kHz

In Abschnitt 4.7 wurde bereits diskutiert, dass die erreichbare Pulsenergie aus der Rod-Type-
Faser durch die akkumulierte nichtlineare Phase bei der Propagation durch den Verstérker
nach oben hin limitiert ist und eine weitere Energieskalierung aufgrund der Begrenzung
der gestreckten Pulsdauer nach dem CVBG nicht moglich ist. Eine alternative Moglichkeit
fiir einen kompakten und justagefreien Strecker ist ein CFBG. Im Vergleich zu einem
ebenfalls moglichen Gitterstrecker mit einem Freistrahlaufbau (siehe z. B. [R6s07; Rot11b])
ist dieser Ansatz deutlich kompakter und kann in Kombination mit einem optischen
Zirkulator direkt in den Vorverstérker integriert werden. Gegeniiber einem Freistrahlaufbau
hat das CFBG zusétzlich die Vorteile, dass zum einen duflere Einfliisse wie z. B. Luft- und
Druckfluktuationen sowie die Strahllagestabilitidt des Laserstrahls zu vernachléssigen sind
und zum anderen der Pulsstrecker durch die Lichtfithrung in der Glasfaser vollsténdig
justagefrei ist. Im Gegensatz zu CVBGs kénnen CFBGs mit einer wesentlich grofleren
Dispersion hergestellt werden, sodass gestreckte Pulsdauern bis zu 10ns méglich sind
[Kim06]. Aufgrund des Durchmessers des Faserkerns der Singlemode-Faser von wenigen
Mikrometern, in den das Bragg-Gitter geschrieben wird, ist diese Technologie nur zum
Strecken von Pulsen und nicht fiir die Pulskompression nach Verstéirkersystemen mit
entsprechend hohen Pulsspitzenleistungen geeignet. Bei der Fertigung des CFBGs ist es
moglich, dass die Dispersionsordnungen (32, 33, B4,...) des Streckers auf die Dispersion eines
beliebigen Kompressoraufbaus optimiert werden. Fiir regenerative Scheibenverstarker wurde
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mit einer Kombination von einem CFBG mit einer Bandbreite von wenigen Nanometern
und einem Gitterkompressor bereits mehrfach gezeigt, dass komprimierte Pulsdauern im
Bereich von bis zu einer Pikosekunde nach der Verstérkung erreicht werden koénnen (z. B.
[Bat14; Bat16; Honl1; Klil5; Pril5; Teil3]). Ebenfalls bei faserbasierten Verstérkersystemen
mit wenigen pJ-Pulsenergie wurde diese Streckertechnologie bereits erfolgreich genutzt
(z. B. [He07; Tme04; Kim15; Mal05; Ogil3; Yul6; Zell5]).

Wie bereits in den Kapiteln 3 und 4 kommt auch in diesem Kapitel als Ausgangspunkt
ein ultra-breitbandiger Titan:Saphir-Laser! mit zwei optisch synchronisierten Ausgingen
und zusétzlicher Stabilisierung der CEO-Phase zum Einsatz. Der Aufbau des faserbasierten
Vorverstérkers (sieche Abbildung 5.1) ist, abgesehen von dem Zirkulator und dem CFBG
an dem Anfang des Verstéarkers, vergleichbar mit dem Aufbau des Vorverstéirkers, der in
Abschnitt 4.3.2 beschrieben wurde. Um die Kompressionseffizienz im Vergleich zu dem
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Abbildung 5.1: Schematischer Aufbau des Faserverstiarkers. CFBG = gechirptes Faser-Bragg-
Gitter, LD = Laserdiode, Picker 1/2 = fasergekoppelter Pulspicker.

Verstarkersystem in Kapitel 4 zu erhohen, wird bei dem folgenden System anstelle eines
CVBGs bzw. GRISM-Kompressors ein Gitterkompressor (1600 Linien/mm, Einfallswinkel:
~ 55,48°) mit einer Transmission von 75 % genutzt. Um &uflere Einfliisse auf das System
und die Pulskompression zu minimieren, wurde der Verstédrker und der Kompressor auf einer
wassergekiihlten Grundplatte aufgebaut und mit einem geschlossenen Gehéuse geschiitzt.

Von Malinowski et al. [Mal05] wurde gezeigt, dass die Kombination aus einem CFBG
mit optimierter zweiter und dritter Dispersionsordnung und einem Gitterkompressor dazu
geeignet ist, eine Pulsdauer von 500 fs bei einer Pulsenergie von 10 pJ in einem faserbasier-
ten CPA-System zu erreichen. Grundsétzlich ist es fiir die erreichbare Pulsspitzenleistung
entscheidend, dass bei dem CFBG ein moglichst préziser Dispersionsverlauf ohne Oszilla-
tionen erreicht wird und die hoheren Dispersionsordnungen des Kompressors entsprechend
berticksichtigt werden, da beides zu einem Pulsuntergrund nach der Kompression fiihrt.
In Abbildung 5.2(a) ist die berechnete Dispersionskurve des geplanten Gitterkompres-
sors zusammen mit dem von dem Hersteller gemessenen Dispersionsverlauf des CFBGs
dargestellt. Die Summe der beiden Kurven weist keine Kriimmung auf, da die héheren
Dispersionsordnungen von Strecker und Kompressor aufeinander angepasst sind. Es ver-
bleiben lediglich geringe Schwankungen in der Dispersion im Bereich von wenigen 100 fs.
Abbildung 5.2(b) zeigt einen bandbreitenbegrenzten Puls mit einer Pulsdauer von 187 fs,
der aus dem gemessenen Ausgangsspektrum des Rod-Type-Verstéarkers berechnet wurde.
Dieser Puls kann theoretisch nach dem Strecken mit dem CFBG und der anschlieffenden
Pulskompression mit dem Gitterkompressor auf eine Pulsdauer von 190 fs komprimiert

1 venteon dual, Laser Quantum
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Abbildung 5.2: Dispersionskurve des CFBG Streckers und des Gitterkompressors sowie die
theoretisch erreichbare Pulsdauer.

werden. Die Dispersion der Faserstrecke des Vorverstirkers sowie nichtlineare Effekte bei der
Propagation durch den Verstéirker wurden bei dieser Berechnung jedoch nicht beriicksichtigt.
Diese kénnen im Experiment zu grofleren Abweichungen in der erreichbaren Pulsdauer
und Pulsqualitét fithren. Insbesondere eine nichtlineare Phase bei der Verstiarkung fiihrt
zu einer zusétzlichen Dispersion und einer Abnahme der erreichbaren Pulsqualitéit. Der
Beitrag der nichtlinearen Phase bei der Verstéarkung kann teilweise iiber ein Anpassen des
Anteils der Dispersion dritter Ordnung tiber den Kompressor kompensiert werden (siehe
z. B. [Zho05]). Das Verhéltnis von der Dispersion zweiter Ordnung zu der Dispersion dritter
Ordnung kann z. B. {iber den Einfallswinkel auf die Gitter verédndert werden.

Zum Strecken wird in diesem Kapitel ein CFBG mit einer Dispersion von 48,4 ps/nm
und einer Bandbreite von 25 nm genutzt. Die gewéhlte Dispersion des Streckers ist auf
einen Gitterkompressor mit einem Gitterabstand von 50 cm angepasst, um einen relativ
kompakten Kompressoraufbau mit kommerziell verfiigbaren Kompressionsgittern zu ermog-
lichen. Aus dem Produkt der Bandbreite und der Dispersion pro Nanometer ergibt sich eine
Abschéitzung von 1,2 ns fiir die maximale Pulsdauer nach dem Strecker. Dies ist 2,7 mal
langer als die maximal mogliche Pulsdauer des Systems in Kapitel 4. Dies bedeutet, dass bei
200 kHz Pulswiederholrate gegen tiber dem vorherigen Kapitel eine Steigerung der mittleren
Leistung aus dem Vorverstarkers von 300 mW auf 800 mW bei vergleichbarem B-Integral
in der Faserstrecke moglich ist. Die Ausgangsleistung der dritten Vorverstarkerstufe in
Abhéngigkeit von der Pumpleistung ist in Abbildung 5.3(a) gezeigt. Das Ausgangsspektrum
des Vorverstérkers (sieche Abbildung 5.3(b)) mit einer spektralen Breite von 18,5 nm (bei
-10dB) und einer Zentralwellenldnge von 1034,4 nm unterstiitzt eine bandbreitenbegrenzte
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Pulsdauer von 171fs. Nach dem Vorverstirker verringert sich die spektrale Bandbreite im
Vergleich zu der Bandbreite des CFBGs. Der Grund hierfiir ist die effiziente Verstarkung
fir die Spektralkomponenten im Bereich von 1030 nm bis 1040 nm aufgrund der Verstér-
kungskurve von Ytterbium und der zusétzlichen Absorption der kurzwelligen Anteile des
Spektrums im Bereich von 1018 nm bis 1028 nm in der Ytterbium-dotierten Faser. Im
Vergleich zu dem faserbasierten Vorverstirker in Abschnitt 4.3.2 war es méglich, durch das
gednderte Eingangsspektrum die spektrale Breite (gemessen bei -10dB) an dem Ausgang
des Verstéarkers von 10,4 nm auf 18,5 nm zu erhéhen. Aus der Multiplikation der Bandbreite
nach der Verstarkung mit der Dispersion pro Nanometer des Streckers kann die gestreckte
Pulsdauer nach dem Vorverstirker auf etwa 890 ps (bei -10dB) abgeschétzt werden. Im
Vergleich zu dem Ergebnis aus Kapitel 4 mit einer gestreckten Pulsdauer von etwa 280 ps
nach dem Vorverstirker war es somit moglich, durch den Wechsel von dem CVBG auf
das CFBG die gestreckte Pulsdauer nach dem Vorverstérker um einen Faktor von 3,1 zu
verldngern. Dies ermoglicht neben der Verdreifachung der mittleren Leistung aus dem Vor-
verstarker eine Steigerung der erreichbaren Pulsenergie aus dem Hauptverstarker gegentiber
dem Ergebnis in Kapitel 4.
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Abbildung 5.3: Ausgangscharakteristik des faserbasierten Vorverstarkers.

Fir die nachfolgende Hauptverstiarkerstufe wird wie bereits in dem vorangegangenen
Kapitel eine Ytterbium-dotierte Rod-Type-Faser genutzt. Da die genutzte Faser aus Ka-
pitel 4 auf dem Markt nicht mehr verfiigbar ist, wird die neue Fasergeneration vom Typ
aeroGAIN-ROD-PMS85 der Firma NKT Photonics verwendet. Gegeniiber der Rod-Type-
Faser in Kapitel 4 wurde bei der neuen Generation der Modenfelddurchmesser von 76 pm
auf 65 pm verkleinert. Durch die Verringerung des Modenfelddurchmessers wird die An-
regung von hoheren Moden in der Faser besser unterdriickt. Bei der Rod-Type-Faser
in Kapitel 4 wurde bei nicht optimaler Signaleinkopplung teilweise eine Abnahme der
Strahlqualitdt in dem Experiment beobachtet. Aufgrund des gednderten Modenfelddurch-
messers verringert sich die Modenflache gegeniiber der vorherigen Generation um 27 %
auf 3300 pm?, wodurch sich das B-Integral bei gleicher Pulsspitzenleistung entsprechend
erh6ht. Durch den Hersteller wurde zusétzlich die Dotierung der Faser im Vergleich zu dem
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vorherigen Modell verringert. Dadurch &ndert sich die Pumpabsorption bei 976 nm von
~ 30dB/m auf ~ 15dB/m. Dies bedeutet, dass bei einer 80 cm langen Rod-Type-Faser wie
in Kapitel 4 bei vergleichbarer Pumpleistung eine geringere Verstiarkung erreicht werden
wiirde. Fiir eine effiziente Verstarkung der mittleren Leistung von 800 mW aus dem faser-
basierten Vorverstirker wird daher im Folgenden eine 100 cm lange Faser verwendet. Die
Ausgangsleistung des Rod-Type-Verstérkers in Abhéngigkeit von der Pumpleistung bei einer
Pulswiederholrate von 200 kHz ist in Abbildung 5.4(a) gezeigt. Die Verstarkungseffizienz
von 36,6 % wiirde mit hoherer Eingangsleistung weiter ansteigen. Laut Literaturangaben
konnen fiir den verwendeten Fasertyp bei einer Eingangsleistung im Bereich von 5 W bis
15 W Verstarkungseffizienzen von bis zu 69 % erreicht werden (siehe z. B. [Alk13]). Aus
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der Pulskompression (blau).

Abbildung 5.4: Ausgangsleistung und Strahlprofil nach der Verstdrkung in der Rod-Type-
Faser und anschliefender Pulskompression mit dem Gitterkompressor.

dem Spektrum nach der Rod-Type-Faser (siche Abbildung 5.5(a)) mit einer spektralen
Breite von 16,1 nm (gemessen bei -10dB) ergibt sich eine bandbreitenbegrenzte Pulsdauer
von 187 fs. Nach der Kompression mit dem bereits genannten Gitterkompressor wird eine
Autokorrelationsdauer von 295 fs gemessen, was mit einem Umrechnungsfaktor von 1,41 fiir
einen gauBformigen Puls einer Pulsdauer von 209 fs entspricht. In Abbildung 5.5(b) ist die
gemessene Autokorrelationsfunktion bei einer mittleren Leistung von 25 W (125 J) und
15W (75nJ) nach der Kompression dargestellt. Die Autokorrelationsfunktion wurde bei
einer Pulsenergie von 125 nJ iiber den Einfallswinkel auf den Gitterkompressor optimiert.
Ausgehend von der berechneten Kompression in Abbildung 5.2(b) wird ein geringerer
Pulsuntergrund erwartet. In Abhéngigkeit von der Pulsenergie wird im Experiment ein
Anstieg des Untergrundes in der gemessenen Autokorrelationsfunktion beobachtet, der
iiber eine Anpassung des Gitterabstandes oder des Gitterwinkels nicht kompensiert werden
konnte. Dieser Anstieg des Untergrundes in der Autokorrelationsfunktion mit zunehmen-
der Pulsenergie (siehe Abbildung 5.5(b)) wird auf die aufgesammelte nichtlineare Phase
wéhrend der Propagation durch die Faser zuriickgefiihrt. Das B-Integral in dem faserba-
sierten Vorverstiarker und dem Rod-Type-Verstérker fiir eine Pulsenergie von 125 nJ wurde
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mithilfe der kommerziell erhiltlichen Software , Fiberdesk!“auf ~8rad abgeschitzt. Eine
Abschétzung fiir den Leistungsanteil des Pulsuntergrundes in Abbildung 5.5(b) liefert der
Vergleich der Fliche unter der Autokorrelationsfunktion mit der Fldche unter einer an den
zentralen Teil der Autokorrelationsfunktion angenéherten Gaufl-Funktion. Der Vergleich
ergibt fiir eine Pulsenergie von 125 1J nach dem Kompressor einen Leistungsanteil von
51,5 % in dem zentralen Peak. Bei einer Verringerung der Pulsenergie um 50 iJ steigt der
Anteil der Leistung in dem zentralen Teil der Autokorrelationsfunktion auf 63,2 % an. Der
Untergrund héngt nicht mit der mittleren Leistung zusammen, da bei einer Skalierung der
Pulswiederholrate zu 400 kHz und 800 kHz bei gleicher mittlerer Leistung und entsprechend
geringerer Pulsenergie eine bessere Pulsqualitit beobachtet wird. Grundsétzlich kann die
Pulswiederholrate des Faserverstarkersystems sehr einfach iiber die Teilungsfaktoren der
beiden Pulspicker in dem Faservorverstiarker angepasst werden, ohne dass sich dabei das
Ausgangsstahlprofil oder die Laufzeit durch den Verstérker &ndert. Dies bedeutet, dass bei
einem Wechsel der Pulswiederholrate in dem parametrischen Verstirker keine Anpassung
der optischen Weglingen notwendig ist und der zeitliche Uberlapp von dem Pump- und
dem Signalpuls unverdndert bleibt.
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Abbildung 5.5: Spektrum nach der Verstiarkung in der Rod-Type-Faser sowie die gemessene
Autokorrelationsfunktion nach der Pulskompression mit dem Gitterkompressor.

Bei 200 kHz liefert das vorgestellte Verstarkersystem nach der Kompression eine mittlere
Leistung von 25 W (125 J Pulsenergie) bei einer Pulsdauer von 209 fs. Mit der Abschét-
zung der Energie in dem Pulsuntergrund mithilfe der Autokorrelationsfunktion wird nach
dem Kompressor eine Pulsspitzenleistung von 290 MW erreicht. Nach Literaturangaben
sind die erreichten Ausgangsparameter bereits ausreichend fiir die Erzeugung von hoher-

1  www.fiberdesk.com
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harmonischer Strahlung in Edelgasen (siehe z. B. [Bou09; H&d10]). Die bislang hochste
mit einem faserbasierten CPA-System erreiche Pulsspitzenleistung von 3,8 GW wurde mit
einem wesentlich komplexeren Aufbau bei einer mittleren Leistung von 11 W (bei 5 kHz)
und einer komprimierten Pulsdauer von 480 fs erreicht [Eid11]. Dieses System besteht
aus einem Freistrahlaufbau mit Gittern, um den Puls zu strecken, einem Pulsshaper,
einem dreistufigen Vorverstarker und einem Rod-Type-Hauptverstirker (mit einer nicht
kommerziell erhéltlichen Faser), gefolgt von einem Gitterkompressor.

5.1.1 Frequenzverdopplung

Wie bereits in den Kapiteln 3 und 4 wird die infrarote Strahlung des Verstéarkers nach
der Pulskompression iiber einen SHG-Prozess in der Frequenz verdoppelt, um eine geeig-
nete Pumpwellenlénge fiir die breitbandige Verstarkung des Titan:Saphir-Oszillators zu
erreichen. Die Fokusgrofie in dem verwendeten BBO-Kristall wird iiber eine Kombination
von gekrimmten Spiegeln angepasst. Bei einem Fokusdurchmesser von 830 pm (gemessen
bei 1/e?) ergibt sich mit den Parametern des Verstirkers bei einer Leistung von 25 W
und Beriicksichtigung des Untergrundes aus der Autokorrelationsfunktion eine berechnete
Intensitit von ~107 GW /ecm? an dem SHG-Kristall. Fiir die Frequenzverdopplung wird ein
800 pm langer BBO-Kristall genutzt. Der Phasenanpassungswinkel des Kristalls (© = 23,4°)
wurde fiir die Frequenzverdopplung der fundamentalen Strahlung bei 1030 nm gewéhlt. Die
Lénge wurde gewahlt, um die Phasenanpassung fiir die gesamte spektrale Bandbreite aus
dem Verstérker sicherzustellen. Die Ausgangsleistung der Frequenzverdopplung in Abhén-
gigkeit von der Eingangsleistung ist in Abbildung 5.6(a) zusammen mit der berechneten
Konversionseffizienz dargestellt. Die SHG-Effizienz steigt bis zu einer Eingangsleistung von
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Abbildung 5.6: Ausgangscharakteristik der Frequenzverdopplung bei 200kHz.

25 W kontinuierlich an und erreicht an diesem Punkt einen Wert von 60 %, sodass 15 W bei
515 nm zum Pumpen des nachfolgenden parametrischen Verstiarkers genutzt werden kénnen.
Dies entspricht einer Pulsenergie von 7511J. Im Vergleich zu den Ergebnissen aus Kapitel 4
mit zwei parallelen Verstérker- und SHG-Stufen (29 pJ + 44p1J = 73 pJ) (siehe Abb. 4.9(a)
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und 4.9(b)) konnte in diesem Kapitel durch den optimierten Strecker und Kompressor
sowie der gesteigerten Kompressoreffizienz mit nur einer Verstéarkerstufe eine geringfiigig
hohere Pulsenergie nach der Frequenzverdopplung erreicht werden. Die Konversionseffi-
zienz bei dem SHG-Prozess von 60 % ist vergleichbar mit Werten aus der Literatur, die
mit anderen faserbasierten CPA-Systemen und wesentlich komplexeren Streckeraufbauten
erreicht wurden (siehe z. B. [Rot12; Tav10]).

Die gemessene Autokorrelationsfunktion nach der Frequenzverdopplung des hier vorge-
stellten Systems mit einer Halbwertsbreite von 288 fs (siehe Abbildung 5.6(b)) zeigt im
Vergleich zu der Autokorrelationsfunktion vor der Frequenzverdopplung (siehe Abbildung
5.5(b)) deutlich weniger Untergrund, da dieser aufgrund der quadratischen Abhéngigkeit
von der Intensitdt bei dem SHG-Prozess weniger effizient verdoppelt wird als der zentrale
Anteil des Pulses. Durch den Vergleich der Flidche unter der Autokorrelationsfunktion nach
der Frequenzverdopplung mit der Flache unter einer Gaufifunktion, die an die gemessene
Autokorrelationsfunktion angendhert wurde, ergibt sich eine obere Abschitzung fiir den
Leistungsanteil in dem Untergrund von 22,2 %. Aus der Autokorrelationsdauer von 288 fs
kann mit dem Umrechnungsfaktor von 1,41 fiir einen gauférmigen Puls eine Pumppulsdau-
er von 204 fs fiir die nachfolgenden parametrischen Verstiarkerstufen abgeschétzt werden.
Diese liegt unterhalb der typischerweise erreichten Pumppulsdauer von Ytterbium-dotierten
CPA-Verstéarkersystemen, die zum Pumpen von parametrischen Verstédrkern bei hohen
Pulswiederholraten genutzt wird.

5.2 Der parametrische Verstarker

In dem folgenden Abschnitt wird im Detail auf den breitbandigen nicht-kollinearen pa-
rametrischen Verstarker eingegangen. Wie bereits in den Kapiteln 3 und 4 werden zwei
NOPA-Stufen genutzt, um eine moglichst hohe Effizienz zu erreichen. In Abbildung 5.7 ist
die Anordnung der beiden Stufen sowie die Aufteilung der Pumpstrahlung schematisch
dargestellt. Wie bei dem System in Kapitel 4 wird auch bei diesem System die CEO-Phase
des Oszillators iiber ein f-zu-2f-Interferometer bestimmt und tiber eine Riickkopplung auf
die Pumpleistung stabilisiert. Uber ein zweites f-zu-2f-Interferometer an dem Ausgang
des OPCPA-Systems werden analog zu Kapitel 4 langsame Phasendnderungen detektiert
und tiber eine zweite Regelschleife ausgeglichen. Im Gegensatz zu dem Ansatz mit zwei
aufeinander folgenden SHG-Stufen aus Kapitel 3 wird in diesem Kapitel nur eine SHG-Stufe
genutzt. Dadurch wird die Komplexitdt des Aufbaus nochmals reduziert und gleichzeitig
werden Schwankungen der zweiten SHG-Stufe in Abhéngigkeit von der Justage der ersten
SHG-Stufe verhindert, wodurch die Langzeitstabilitdt verbessert wird. Die Aufteilung in
die beiden Pumpstufen erfolgt iiber einen Diinnschichtpolarisator und kann {iber eine
Wellenplatte flexibel eingestellt werden. Ein Unterschied zu der Pumpquelle in Kapitel 4
mit zwei parallelen Faserverstiarkern ist, dass die Aufteilung der Leistung beliebig gewéahlt
werden kann, ohne dass sich dabei die Gesamtleistung reduziert. Die Ergebnisse der Simu-
lation in Abschnitt 4.6 ermoglichen es, eine optimale Aufteilung der 75 pJ Pumpenergie
auf die beiden NOPA-Stufen zu berechnen. Hierfiir wird ausgehend von den Ergebnissen in
Abschnitt 4.4.3 fir die erste NOPA-Stufe eine Effizienz von 16 % fiir eine Eingangsenergie
von 1nJ angenommen. Bei der zweiten NOPA-Stufe hiangt die Effizienz iiber den Zusam-
menhang in Abbildung 4.21(a) von der Ausgangsenergie der ersten NOPA-Stufe ab. Das
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Abbildung 5.7: Schematischer Aufbau des parametrischen Verstiarkersystems. venteon dual
= breitbandiger Titan:Saphir-Oszillator; SHG = Frequenzverdopplung; NOPA 1/2 = nicht-
kollineare optisch-parametrische Verstarkerstufe; DCM-Kompressor = breitbandige Pulskom-
pression mit dispersiven Spiegeln.

Ergebnis der Berechnung ist in Abbildung 5.8 dargestellt. Mit der zur Verfiigung stehenden

Pumpleistung von 75 1J kann mit einem einstufigen NOPA-Aufbau eine Ausgangsenergie

des parametrischen Verstiarkers von 12 nJ erwartet werden. Im Gegensatz dazu kann mit

einem zweistufigen NOPA-Aufbau bei entsprechender Aufteilung der Pumpenergie eine

parametrische Verstarkung von 1nJ auf eine Energie von 22,4 11J erreicht werden. Optimal

ist hierfir eine Pumpleistung fiir die erste NOPA-Stufe von etwa 12 nJ. Ein Optimieren
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Abbildung 5.8: Berechnete parametrische Verstiarkung fiir einen zweistufigen NOPA-Aufbau
mit insgesamt 75 pJ Pumpenergie. Die Ausgangsenergie nach zwei NOPA-Stufen (blaue Kurve)

ist in Abhéngigkeit von der Pumpenergie der ersten (obere Achse) und der zweiten (untere
Achse) NOPA-Stufe dargestellt.

der Ausgangsenergie des parametrischen Verstérkers iiber die Aufteilung der Pumpleistung
war bei dem System in dem letzten Kapitel nicht moglich, da dort die Leistung in den
jeweiligen Pumpstrahlen nur iiber das Reduzieren der Ausgangsleistung der dazugehorigen
Rod-Type-Verstarkerstufe angepasst werden konnte, ohne dass sich dabei die Leistung in
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der jeweils anderen Verstarkerstufe erhoht hat. Abgesehen von der Pumpaufteilung ist
der prinzipielle Aufbau des parametrischen Verstérkers vergleichbar mit dem Verstérker
in Kapitel 4. Die verringerte Pumppulsdauer muss allerdings bei dem Dispersionsmanage-
ment sowie der Wahl der Kristalllinge berticksichtigt werden, worauf im Folgenden néher
eingegangen wird.

5.2.1 Dispersionsmanagement

Fiir die breitbandige parametrische Verstirkung muss ein zeitlicher Uberlapp zwischen
dem Pumppuls und allen Spektralkomponenten des Signalpulses bei der Propagation durch
den Kristall gewdhrleistet sein. Ausgehend von dem Spektrum des Oszillators und einer
bandbreitenbegrenzten Pulsdauer wurde in den Abbildungen 5.9(a) und 5.9(b) der zeitliche
Verlauf des Signals nach der Propagation durch einen 3 mm und einen 5 mm langen BBO-
Kristall mithilfe der materialspezifischen Dispersionsdaten berechnet und das Ergebnis
mit einem Pumppuls mit einer Dauer von 200 fs verglichen. Der Vergleich zeigt, dass der
Signalpuls und Pumppuls am Ende eines 5 mm langen BBO-Kristalls nicht vollstdndig
zeitlich tiberlappen, wodurch sich die spektrale Bandbreite bei der Verstarkung reduzieren
wird. Eine Mo6glichkeit dieses zu kompensieren, wire den Signalpuls mit negativen Chirp
so einzustellen, dass die Pulsdauer vor und nach der Propagation durch den Kristall
vergleichbar ist und sich nur das Vorzeichen der Dispersion innerhalb des Kristalls umkehrt.
Allerdings treten hierbei durch die Pulskompression hohe Pulsspitzenleistungen und durch
die Fokussierung des Signals zusétzlich entsprechend hohe Intensitdten direkt innerhalb des
Kristalls auf. Aus diesem Grund wird dieser Ansatz in dieser Arbeit nicht weiter verfolgt. Im
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durch einen 3 mm langen BBO-Kristall fiir durch einen 5 mm langen BBO-Kristall fiir
einen bandbreitenbegrenzten Eingangspuls einen bandbreitenbegrenzten Eingangspuls
im Vergleich zu einem 200 fs Puls (blau) mit  im Vergleich zu einem 200 fs Puls (blau) mit
einer gauflférmigen Intensitatsverteilung. einer gauflférmigen Intensitatsverteilung.

Abbildung 5.9: Veranschaulichung von Signal- und Pumppulsdauer in den parametrischen
Verstérkerstufen fiir zwei verschiedene Kristalllingen.

Gegensatz dazu kann fiir eine Kristalllinge von 3 mm abgeschétzt werden, dass es moglich
ist, die volle Bandbreite des Signals innerhalb der Phasenanpassung zu verstiarken. Bei
kiirzeren Kristalllingen wird nach der Theorie in Abbildung 2.3 eine deutliche Reduzierung
der Effizienz erwartet, die nur iiber eine Steigerung der Intensitdt ausgeglichen werden
kann. In der Literatur werden beispielsweise fiir NOPA-Stufen mit einem 2mm langen
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BBO-Kristall Pumpintensititen von 250 GW /cm? (siehe z. B. [Furl6]) bis 300 GW /cm?
(siehe z. B. [Rot12]) beschrieben, wobei in beiden Arbeiten allerdings keine Angaben tiber
die Langzeitstabilitdt der Kristalle bei diesen Intensititen zu finden sind. Die Verwendung
von 3mm langen Kristallen in den NOPA-Stufen bedeutet fiir den Aufbau des OPCPA-
Systems, dass der Signalpuls mithilfe von dispersiven Spiegeln (DCM 7, Laser Quantum)
vor der ersten NOPA-Stufe komprimiert werden muss. Zusétzlich ist es notwendig, die
Dispersion des ersten BBO-Kristalls mit einem weiteren Spiegelpaar zwischen den beiden
NOPA-Stufen anzupassen (siehe z. B. [Mos09]), bevor der Puls nach der zweiten NOPA-
Stufe mit einem DCM-Kompressor und einem zusétzlichen CaFy-Keilpaar auf maximale
Pulsspitzenleistung optimiert wird.

5.2.2 Parametrische Verstarkung bei 200 kHz

Fiir die parametrische Verstirkung werden nach den vorausgegangenen Uberlegungen in
den beiden NOPA-Stufen jeweils 3 mm lange BBO-Kristalle (© = 26,6°, & = 0°) verwen-
det. Fiir die breitbandige parametrische Verstiarkung wird wie in den Kapiteln 3 und 4
ein Nichtkollinearitatswinkel o von 2,4° zwischen Pump- und Signalstrahl innerhalb des
Kristalls eingestellt und die Poynting-Vektor-walk-off-kompensierende Geometrie gewéhlt.
Ausgehend von Abbildung 5.8 wird fiir die erste NOPA-Stufe eine Pumpenergie von 11,5 1J
gewahlt, um eine optimale Gesamteffizienz in dem zweistufigen NOPA-Aufbau zu erreichen.
Uber eine Kombination von gekriimmten Spiegeln wird fiir die Pumpstrahlung ein Fokus-
durchmesser von 318 um (bei 1/e?) eingestellt. Mit dieser Fokussierung wird eine Intensitit
von 104 GW /cm? an dem Kristall erreicht. Fiir das Signal wird, ausgehend von den Simula-
tionen in Abschnitt 4.6 und dem Ergebnis in Abbildung 4.19, ein Fokusdurchmesser gewéhlt
(244 m bei 1/e?), der kleiner als der Pumpfokus ist. Bei der gewiihlten Pumpintensitiit
wurde zum einen ein Dauerbetrieb des Systems {iber mehrere Tage ohne Beschiddigung
der Kristalle erreicht, und zum anderen steigt die erreichbare Effizienz zu héheren Pump-
intensitdten nicht mehr signifikant an. Die Ausgangsenergie der ersten NOPA-Stufe in
Abhéangigkeit von der Pumpenergie ist zusammen mit der Effizienz in Abbildung 5.10(a)
dargestellt. Mit der Eingangspulsenergie von 1nJ aus dem Titan:Saphir-Oszillator wird
in der ersten NOPA-Stufe eine Effizienz von 19,4 % erreicht. Die erreichte Effizienz ist
hierbei geringfiigig hoher als in der ersten NOPA-Stufe in Kapitel 4. Im Vergleich zu dem
vorherigen Kapitel wurde die Pumppulsdauer deutlich reduziert, die Pumppulsqualitét
verbessert und der NOPA-Kristall um 2 mm verkiirzt. Die Intensitdt der Pumpstrahlung
an den Kristallen ist in beiden Féllen in etwa vergleichbar. Dies bedeutet, dass die Pump-
pulsdauer und der darauf abgepasste Signalpuls mit einer entsprechend hoheren Intensitét
einen Kinfluss auf die erreichbare Effizienz haben. Bei einer Pumpenergie von 11,5 pnJ wird
in der ersten NOPA-Stufe eine Ausgangsenergie von 2,3 pJ erreicht. Das Spektrum nach
der ersten NOPA-Stufe ist zusammen mit dem fundamentalen Spektrum des Oszillators in
Abbildung 5.11(a) dargestellt. Nach Abzug des unverstirkten Eingangsspektrums ergibt
sich fiir die Verstirkung in der ersten NOPA-Stufe eine Zentralwellenldnge von 825 nm,
eine spektrale Breite (gemessen bei -10dB) von 321 nm sowie eine theoretisch mogliche
Pulsdauer von 6 fs.

Bei der gewdhlten Pumpenergie der ersten NOPA-Stufe steht fiir die zweite NOPA-Stufe
eine Pumpenergie von 61,5 1J zur Verfiigung. Uber eine Kombination von gekriimmten
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Abbildung 5.10: Ausgangscharakteristik der ersten und zweiten NOPA-Stufe bei einer
Pulswiederholrate von 200 kHz.

Spiegeln wird eine Pumpfokussierung realisiert, mit der an dem zweiten NOPA-Kristall
ein Fokusdurchmesser von 7341m (bei 1/e?) und eine Pumpintensitit von 104 GW /cm?
erreicht wird.

Abbildung 5.10(b) zeigt die Ausgangsenergie in Abhéngigkeit von der eingestellten Pump-
energie fiir diese NOPA-Stufe. Die Effizienzkurve zeigt fiir Intensitéiten bis etwa 40 GW /cm?
einen starken Anstieg auf 27,7 % und steigt danach mit zunehmender Pumpenergie gleich-
maBig bis auf 32 % an, was mit der erreichten Effizienz in Kapitel 4 vergleichbar ist. In
der zweiten NOPA-Stufe wird bei einer Pumpenergie von 61,5 1J eine Ausgangsenergie
von 221J vor der Kompression erreicht. Dies entspricht bis auf 0,4 pnJ der theoretischen
Vorhersage in Abbildung 5.8. Dies bedeutet, dass die Aussagen, die mit den Simulationen
in Kapitel 4 getroffen wurden, auch auf andere Systeme iibertragen werden kénnen. Das
Ausgangsspektrum nach den zwei NOPA-Stufen (siche Abbildung 5.11(a) - blaue Kurve)
mit einer Zentralwellenldnge von 785 nm und einer spektralen Breite (gemessen bei -10 dB)
von 306 nm unterstiitzt eine bandbreitenbegrenzte Pulsdauer von 6 fs. Als Leistungsstabili-
tat nach der parametrischen Verstarkung wird ein rms-Wert von 0,65 % tiber 12 Stunden
erreicht. Im Vergleich zu den Systemen in den Kapiteln 3 und 4 wird der zeitliche Uber-
lapp von Pump- und Signalpuls aktiv nachgeregelt, um langsame Wegldngendnderungen
z. B. durch Temperaturanderungen zu kompensieren. Dadurch kann ein Dauerbetrieb des
Systems fiir Experimente mit Messzeiten von mehreren Stunden sichergestellt werden.
Nach den beiden NOPA-Stufen wird der Puls mithilfe von jeweils 6 Reflexionen mit ei-
nem Paar dispersiver Spiegel (DCM 11, Laser Quantum) komprimiert und anschliefend
wird mit einem Auskoppelspiegel ein Teil der Pulsenergie abgegriffen und in das zweite
f-zu-2f-Interferometer fiir die Bestimmung der CEO-Phase eingekoppelt (sieche Abbildung
5.7). An dem Ausgang des OPCPA-Systems wird eine Pulsenergie von 17pJ erreicht.
Die Pulsdauer nach der Kompression wurde mit einem SPIDER-Aufbau charakterisiert.
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Abbildung 5.11: Ausgangsspektrum und Strahlprofil des OPCPA-Systems.

Der rekonstruierten Puls mit einer Pulsdauer von 6,7 fs ist in Abbildung 5.12(a) gezeigt.
Die Auswertung der SPIDER-Messung ergibt, dass sich 77,7 % der Energie innerhalb des
zentralen Pulses befinden. Somit betriagt die erreichte Pulsspitzenleistung an dem Ausgang
des Systems nach Abzug des ermittelten Untergrundes 1,97 GW. Das Strahlprofil an dem
Ausgang des OPCPA-Systems ist in Abbildung 5.11(b) gezeigt. In Abbildung 5.11(c) ist
die rdumliche Intensitatsverteilung im Brennpunkt einer Linse mit einer Brennweite von
200 mm dargestellt. Fir die Bestimmung der Stabilitit der Pulsdauer wurden SPIDER-
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(a) Aus der SPIDER-Messung  (b) Pulsdauerstabilitit iiber (¢) Leistungsstabilitat an dem
rekonstruierter Puls. 18 Stunden. Ausgang des Systems.

Abbildung 5.12: Rekonstruierte Pulsdauer und Langzeitstabilitit an dem Ausgang des
OPCPA-Systems.

Messungen mit einem Zeitabstand von jeweils 2 Minuten durchgefiihrt. Fiir ein Zeitintervall
von 18 Stunden wurde fiir die gemessene Pulsdauer eine Standardabweichung von 0,13 fs
erreicht (siehe Abbildung 5.12(b)). Die hierbei gemessenen Abweichungen sind auf minimale
Schwankungen in der spektralen Form beziehungsweise der Intensitit und auf die Genauig-
keit der SPIDER-Messung zuriickzufiihren. Die Dispersion der Luft und der Kristalle in
dem System sowie die Pulskompression mit dispersiven Spiegeln in dem Aufbau sind als
Ursache fiir die Schwankungen zu vernachléssigen. Die Leistungsstabilitdt an dem Ausgang
des System (siehe Abbildung 5.12(c)) wurde mit einem thermischen Leistungsmesskopf und
einer Auslesegeschwindigkeit von 10 Hz bestimmt. Fiir ein Intervall von 12 Stunden wurde
eine Standardabweichung von 0,65 % ermittelt. Aufgrund der Langzeitstabilitat ist diese
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Quelle hervorragend fiir nichtlineare Experimente oder Messreihen iiber mehrere Stunden
geeignet. Bei der Pulswiederholrate von 200 kHz werden in den 12 Stunden mehr als 8,6
Milliarden Pulse verstirkt. Um mit einem typischen Titan:Saphir-CPA-System bei 1kHz
Pulswiederholrate vergleichbar viele Pulse zu erreichen, wére eine Messzeit von 100 Tagen
notwendig.

Bei dem zweistufigen parametrischen Verstérker in diesem Kapitel wird die Pumpenergie
von 75 pJ mit einer Effizienz von 29,3 % auf das breitbandige Signal iibertragen. Gegeniiber
dem System in Kapitel 4 (Effizienz: 23,8 %) konnte mit der optimierten Pumpquelle und den
hoheren Pumpintensitaten, trotz der 2mm kiirzeren Kristalle, durch die optimierte Auftei-
lung der Pumpenergie eine Steigerung der Effizienz erreicht werden. Durch die Verringerung
der Pumppulsdauer kénnen gleichzeitig kiirzere Signalpulse genutzt werden, was bedeutet,
dass die Signalintensitét entsprechend ansteigt. Dass ein Anstieg der Signalintensitit zu
einer hoheren Effizienz fithrt, kann aus der simulierten Variation der Fokusgréfle des Signals
in der ersten NOPA-Stufe in Abbildung 4.19 abgeleitet werden. Ein reines Verkiirzen der
Signalpulsdauer zur Erhéhung der Signalintensitit ohne entsprechendes Reduzieren der
Pumppulsdauer ist nicht zielfiihrend, da in Kapitel 3 gezeigt wurde, dass dies zu einer
Verringerung der Effizienz und zu einem Anstieg der Superfluoreszenz fiithrt. In der Literatur
wird beispielsweise ein zweistufiges OPCPA-System (2mm + 5mm BBO) beschrieben, bei
dem mit einer Pumppulsdauer von 1,15 ps und Pumpintensititen von jeweils 120 GW /cm?
an den Kristallen eine Gesamteffizienz von 21,5 % (siehe [Pril5]) erreicht wird, mit der die
Pumpstrahlung (515nm) bei der parametrischen Verstarkung konvertiert wird. Bei einem
weiteren Beispiel aus der Literatur wird bei einer Pumppulsdauer von 500 fs und deutlich
héheren Pumpintensitdten von 300 GW /cm? (NOPA 1; 2mm BBO) und 200 GW /cm?
(NOPA 2; 2mm BBO) die Pumpstrahlung mit einer Effizienz von 24,1 % genutzt (siehe
[Rot12]).

5.2.3 Stabilisierung der CEO-Phase
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(a) CEO-phasenabhingiges Interferenzsignal  (b) Ausgewertete CEO-Phase aus Abbil-
an dem Ausgang des OPCPA-Systems mit dung 5.13(a) mit einem rms-Wert von
aktivierter Regelung. 47 mrad.

Abbildung 5.13: Stabilitdt der CEO-Phase an dem Ausgang des parametrischen Verstérkers.
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Die CEO-Phase an dem Ausgang des OPCPA-Systems wurde nach demselben Prinzip
wie in Kapitel 4 stabilisiert. Hierzu werden nach der Pulskompression mit einem Auskop-
pelspiegel 300nJ der Pulsenergie abgegriffen und mit einer Linse (f=60mm) in ein 3 mm
dickes Substrat aus Saphir fokussiert. Uber den Prozess der WeiBlichterzeugung (siehe z. B.
[Bra09]) in dem Substrat wird das Ausgangsspektrum des OPCPA-Systems auf mehr als
eine Oktave verbreitert. Anschliefend wird mit einem f-zu-2f-Interferometeraufbau und
einem Spektrometer ein CEO-phasenabhéngiges Interferogramm aufgenommen und daraus
die CEO-Phase bestimmt. Uber eine Riickkopplung der Messung zu dem CEO-stabilisierten
Oszillator wird die CEO-Phase am Ausgang des Systems stabilisiert. Das gemessene In-
terferogramm mit aktivierter Riickkopplung ist exemplarisch fiir ein 10-Minuten-Intervall
in Abbildung 5.13(a) gezeigt. Die Auswertung der Messung ergibt eine Standardabwei-
chung der Phase von 47 mrad, was bedeutet, dass die Stabilitdt gegeniiber dem Ergebnis
aus Kapitel 4 mit einer Stabilitat von 68 mrad nochmals verbessert werden konnte. Die
Optimierungen fiir die bessere Stabilitdt sind die reduzierte Strahlhdhe gegeniiber dem
System aus Kapitel 4, die aktive Stabilisierung von Position und Winkel des Pumpstrahls
nach der Frequenzverdopplung sowie die vollstdndig wassergekiihlte Grundplatte.

5.2.4 Parametrische Verstarkung bei 400 und 800 kHz

In dieser Arbeit wurden bei Pulswiederholraten von 100 kHz und 200 kHz Pulsenergien
von bis zu 18pJ (vgl. Kapitel 3) und Pulsspitzenleistungen von bis zu 1,97 GW (vgl.
Kapitel 5) erreicht. Die mittlere Leistung an den Ausgingen der vorgestellten OPCPA-
Systeme betragt bei 100kHz Pulswiederholrate 1,8 Watt (Kapitel 3) und bei 200 kHz
wurden 2,4 Watt (Kapitel 4) beziehungsweise 3,4 Watt (Kapitel 5) erreicht. Fiir einige
Anwendungen ist jedoch eine geringere Pulsenergie bei einer hoheren Pulswiederholrate
und vergleichbarer mittlerer Leistung von Vorteil, da dadurch zum einen die Statistik bei
einer vorgegebenen Messzeit (z.B. Lebensdauer der Probe) sowie das Signal-zu-Rausch-
Verhéltnis verbessert wird und zum anderen die Gefahr einer Zerstérung der Probe durch die
Pulsenergie verringert wird. Hinzu kommt, dass bei manchen Messungen pro Laserpuls nur
eine einzelne Reaktion ausgelost werden darf, um ein sinnvolles Messsignal zu erhalten. Fiir
ein vollstandiges Messergebnis sind dann entsprechend viele einzelne Messsignale notwendig.
An dieser Stelle sind beispielsweise die Koinzidenzmessungen von Elektronen und Ionen
oder ionisierten Molekiilen mit Reaktions-Mikroskopen zu nennen (siehe z. B. [Sinl0;
U1103]). Hierbei wird pro Laserpuls ein Atom oder Molekiil ionisiert, und anschliefend
wird das Elektron sowie das Ion jeweils mit einem Time-of-flight-Spektrometer detektiert.
Es wurde gezeigt, dass die Pulswiederholraten von 400 kHz bis 800 kHz hierzu sehr gut
geeignet sind (siehe z. B. [Furl3; Furl6; Rot16]).

Im Folgenden wird auf eine Variation der Pulswiederholrate des hier vorgestellten parame-
trischen Verstérkers im Detail eingegangen. Die Pulswiederholrate des Faservorverstéirkers
kann innerhalb von wenigen Sekunden durch Anderung der Einstellungen der Pulspicker
und Anpassung der Pumpdiodenstrome verdndert werden. Hierbei wurde die mittlere
Ausgangsleistung aus dem Vorverstéirker und somit auch die Eingangsleistung fiir den Rod-
Type-Verstéarker konstant gehalten. Bei einem Wechsel der Pulswiederholrate dndert sich
weder die Laufzeit durch den Verstérker noch das Ausgangsstahlprofil, da dieses durch die
Strahlfithrung in der Rod-Type-Faser vorgegeben ist. Mit dem Rod-Type-Faserverstarker



5.2 Der parametrische Verstarker 107

wurden bei 200 kHz, 400 kHz und 800 kHz vergleichbare Verstéarkungseffizienzen bei gleicher
mittlerer Eingangsleistung gemessen. Theoretisch wiren mittlere Leistungen von 50 W
(400 kHz) und 100 W (800 kHz) moglich gewesen, um dieselbe Pulsenergie wie bei 200 kHz zu
erreichen. Um jedoch thermisch bedingte Anderungen des Strahls sowie ein Aufheizen der
Kristalle oder Spiegel auszuschlieen, wurde fiir eine bessere Vergleichbarkeit fiir die beiden
Pulswiederholraten bei der nachfolgende Frequenzverdopplung jeweils eine mittlere Leistung
von 30 W nach dem Gitterkompressor eingestellt. Die Ergebnisse der Frequenzverdopp-
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Abbildung 5.14: Ausgangsparamterer der Frequenzverdopplungsstufe bei 400 kHz (rot) und
800 kHz (blau).

lung sind in Abbildung 5.14(a) dargestellt. Hierbei ist zu beachten, dass die Fokussierung
nicht angepasst wurde, um einen schnellen und einfachen Wechsel zwischen den drei ver-
schiedenen Pulswiederholraten ohne einen Umbau des Systems zu ermdglichen. Mit der
Pulswiederholrate dndert sich die Pulsenergie und durch die gleichbleibende Fokussierung
kommt es somit auch zu einer Anderung der Intensitéten in den beiden NOPA-Stufen, was
einen Einblick in die Dynamik des parametrischen Verstarkungsprozesses liefert. Bei einer
Anpassung der Fokussierung bei héheren Pulswiederholraten und entsprechend geringerer
Pulsenergie kénnen bei vergleichbaren Intensititen an dem SHG-Kristall wie bei 200 kHz
vergleichbare Konversionseffizienzen erreicht werden (siehe z. B. [Pap16]). Die Ergebnisse
der Frequenzverdopplung bei unterschiedlichen Pulswiederholraten zeigen entsprechend
der theoretischen Erwartung, dass die Konversionseffizienz bei unverénderter Fokussierung
nur von der Pulsenergie und nicht von der Pulswiederholrate abhéngt. Bei 400 kHz wird
eine Energie von 44 nJ (17,6 W) bei einer Konversionseffizienz von 58,2 % erreicht. Bei der
Anderung der Pulswiederholrate zu 800 kHz reduziert sich die Konversionseffizienz bei der
Frequenzverdopplung auf 50 % und es werden 19,5nJ (15,6 W) erreicht. Die mittlere Leis-
tung nach der Frequenzverdopplung ist fiir die drei unterschiedlichen Pulswiederholraten
jeweils grofler als 15 Watt.

Fir die beiden NOPA-Stufen wurde wie bei der Frequenzverdopplung keine Anpassung
der Fokussierung oder des Aufteilungsverhéltnisses der Pumpenergie vorgenommen, um
einen justagefreien Wechsel zwischen den Pulswiederholraten zu ermoglichen. Dies bedeu-
tet, dass sich bei vergleichbarer mittlerer Leistung die Pumppulsenergie und somit die
Intensitdt an den NOPA-Kristallen bei dem Wechsel von 200 kHz auf 400 kHz um einen
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Faktor zwei und bei dem Wechsel auf 800 kHz um einen Faktor vier verringert. In der
ersten NOPA-Stufe wird bei 400 kHz und einer Pumppulsenergie von 7,5nJ (3 Watt) die
Pulsenergie aus dem Titan:Saphir-Oszillator von 1nJ auf 1,27 nJ (500 mW) verstéirkt. In
Abbildung 5.15(a) ist dargestellt, dass die Steigung der Ausgangsenergie in Abhéngigkeit
von der Pumpenergie bei 400 kHz und 800 kHz vergleichbar zu der Steigung bei 200 kHz
ist. Bei einer Pulswiederholrate von 800 kHz wird mit einer Pumppulsenergie von 3 pJ
(2,4 Watt) in der ersten NOPA-Stufe eine Ausgangsenergie von 424 nJ (340 mW) erreicht.
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Abbildung 5.15: Pulsenergie und Spektrum nach der ersten parametrischen Verstirkerstufe
fir 200 kHz (schwarz), 400 kHz (rot) und 800kHz (blau).

Die Messung der jeweiligen Ausgangsspektren (siehe Abbildung 5.15(b)) zeigt, dass sich
die Verstiarkungsbandbreite der ersten NOPA-Stufe mit zunehmender Pulswiederholrate
und abnehmender Pumppulsenergie und Pumpintensitit reduziert. Dies kann dariiber
erklért werden, dass bei geringen Intensitdten hauptséichlich die Spektralbereiche verstérkt
werden, fiir die die Phasenanpassungsbedingung perfekt erfiillt ist, und erst mit anstei-
gender Pumpintensitdt auch die Spektralbereiche mit einer gréfleren Abweichung von der
idealen Phasenanpassung verstérkt werden (siehe z. B. [Riel3; Ros02]). In dem Experiment
verringert sich die spektrale Breite (gemessen bei -10 dB) mit abnehmender Pumpintensitét
von 320nm (2,27 pnJ, 200kHz) auf 309nm (1,27 pJ, 400kHz) bei der Verdopplung der
Pulswiederholrate. Bei einer weiteren Verdopplung auf 800 kHz (Pulsenergie: 0,424 nJ)
betragt die spektrale Breite 270 nm. Fiir das Bestimmen der spektralen Breite wurde jeweils
das Spektrum des Oszillators abgezogen. Bei der Reduzierung der Pumpenergie bei einer
festen Pulswiederholrate wurde ebenfalls eine Abnahme der Verstiarkungsbandbreite beob-
achtet. Dies bedeutet, dass sich in Abhéngigkeit von der Pulswiederholrate und der damit
verbundenen Anderung der Pumppulsenergie und Pumpintensitit das Eingangsspektrum
und die Eingangsenergie fiir die zweite NOPA-Stufe &ndern.

Die parametrische Verstarkung in der zweiten NOPA-Stufe ist in Abbildung 5.16(a)
dargestellt. Die Messung zeigt, dass die parametrische Verstarkung in Abhéngigkeit von
der Pumpenergie fiir die drei Pulswiederholraten vergleichbar ist. An dieser Stelle wird
nach Abbildung 4.21(a) in Abhéngigkeit von der Eingangsenergie eine Verringerung der
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parametrischen Effizienz erwartet. Gleichzeitig verringert sich allerdings mit abnehmen-
der Pulsenergie durch das Erhoéhen der Pulswiederholrate auch der Pulsuntergrund der
Pumpquelle. Dies fithrt zu einer Steigerung des Anteils der Energie in dem zentralen Teil
des Pumppulses und somit zu einem Anstieg der Effizienz.

Mit der zweiten NOPA-Stufe wird bei einer Pulswiederholrate von 400 kHz eine Puls-
energie von 12,5 nJ (5 W) erreicht. Das Ausgangsspektrum (siehe Abbildung 5.16(c)) zeigt
bei 895 nm den charakteristischen Einbruch aufgrund der parasitdren SHG in der Poynting-
Vektor-walk-off-kompensierenden Geometrie. Nach Abzug des Spektrums des Oszillators
betriagt die spektrale Breite 275 nm (gemessen bei -10dB) und unterstiitzt eine bandbrei-
tenbegrenzte Pulsdauer von 6,45 fs. Die mit einem SPIDER bestimmte Pulsdauer nach der
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Abbildung 5.16: Pulsenergie, mittlere Leistung und Spektrum nach der zweiten parametri-
schen Verstérkerstufe fiir 200 kHz (schwarz), 400 kHz (rot) und 800kHz (blau).

Pulskompression liegt 11,6 % tiber der theoretisch moglichen Pulsdauer und betragt 7,2 fs
(siehe Abbildung 5.17(a)). In dem zentralen Teil des rekonstruierten Pulses befinden sich
bei dieser Messung 76,5 % der Leistung, was vergleichbar mit dem Ergebnis bei 200 kHz
ist. Bei einer Pulswiederholrate von 400kHz ergibt sich mit der Pulsenergie nach der
Kompression von 10,5 pJ (4,2 Watt) sowie der Beriicksichtigung des Pulsuntergrundes der
SPIDER-Messung eine Pulsspitzenleistung von 1,05 GW. Bei der Anderung der Pulswieder-
holrate zu 800 kHz verringert sich die spektrale Breite (gemessen bei -10dB) auf 232 nm,
wéahrend sich die bandbreitenbegrenzte Pulsdauer auf 7,4 fs verldngert. Die gemessene
Pulsdauer nach der Pulskompression (Pulsenergie: 3,1 1J; mittlere Leistung: 2,48 Watt)
betragt 7,6 fs mit einem Leistungsanteil von 90,5 % innerhalb des zentralen Pulses, woraus
sich eine Pulsspitzenleistung von 350 MW ergibt. Bei der Variation der Pulswiederholrate
wurde bei 200 kHz und 400 kHz eine mittlere Leistung von 4,4 W beziechungsweise 5 W vor
der Kompression erreicht (siehe Abbildung 5.16(b)). Dies bedeutet fiir ein nachfolgendes
Experiment, dass sich die Anzahl der Pulse pro Zeitintervall verdoppelt und gleichzeitig
die Anzahl der Photonen in dem Intervall um mehr als 10 % ansteigt. Erst bei der Puls-
wiederholrate von 800 kHz reduziert sich die Effizienz der Frequenzverdopplung und der
NOPA-Stufen aufgrund der geringeren Intensitét an den Kristallen soweit, dass nach der
zweiten parametrischen Verstirkerstufe nur noch eine mittlere Leistung von 3,5 W erreicht
wird. Insbesondere verringern sich mit abnehmender Pumpintensitit die Verstarkungs-
bandbreite sowie der Gewinnfaktor in der ersten NOPA-Stufe. In der zweiten NOPA-Stufe
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Abbildung 5.17: Pulsdauern und Gewinnfaktoren in Abhéngigkeit von der Pulswiederholrate.

bleibt der Gewinnfaktor hingegen nahezu konstant (siehe Abbildung 5.17(b)). Mit abneh-
mender Intensitdt an den beiden NOPA-Kristallen steigt die erreichbare Pulsdauer an,
wobei sich gleichzeitig der Leistungsanteil in dem Pulsuntergrund der SPIDER-Messung
verringert. Die erreichbare Pulsspitzenleistung pro pJ erreichter Pulsenergie ist fiir die drei
unterschiedlichen Pulswiederholraten vergleichbar.

Eine mogliche Ursache fiir den Anstieg des Leistungsanteils des Pulsuntergrundes bei den
SPIDER-Messung konnte ein Beitrag der parametrischen Phase wiahrend der Verstédrkung
sein (siehe z. B. [Fat15; Her10]). Diese wird durch eine Phasenfehlanpassung verursacht
und hangt neben der Kristalllinge von dem Kleinsignalgewinn ab und bewirkt einen
zusétzlichen Beitrag zu der Phase des Signals. Um herauszufinden in welcher NOPA-Stufe
der Pulsuntergrund entsteht, wurde an dem Ausgang des Systems bei den drei verschiedenen
Pulswiederholraten mit einem SPIDER-Aufbau jeweils die spektrale Phase bestimmt. Es
wurde einmal mit und einmal ohne parametrischer Verstarkung in der zweiten NOPA-Stufe
gemessen. Die erste Ableitung der spektralen Phase nach der Frequenz gibt die relative
Ankunftszeit der einzelnen Spektralkomponenten an. In Abbildung 5.18(a) ist das Ergebnis
der Messung ohne Verstirkung in der zweiten NOPA-Stufe gezeigt. Hierbei ist zum einen die
Zunahme der Verstarkungsbandbreite mit abnehmender Pulswiederholrate und ansteigender
Pulsenergie und Intensitét zu erkennen. Zum anderen weist der Verlauf der abgeleiteten
Phase bei 800 kHz deutlich geringere Oszillationen als der Verlauf bei 200 kHz bzw. 400 kHz
auf. Die Hohe der Oszillationen bei diesen beiden Pulswiederholraten ist jedoch &hnlich,
was eine Erkldrung dafiir ist, dass bei 200 kHz und 400 kHz ein vergleichbarer Anteil der
Energie in dem Pulsuntergrund gemessen wird und bei 800 kHz eine deutliche Verbesserung
sichtbar ist. Mit maximaler parametrischer Verstirkung in der zweiten NOPA-Stufe nimmt
die Amplitude der Oszillationen der abgeleiteten Phase bei allen drei Pulswiederholraten
zu. Auch in dieser Stufe bleibt der deutliche Unterschied zwischen dem Verlauf bei 800 kHz
und dem Ergebnis bei 200 kHz bzw. 400 kHz bestehen. Aus den Messdaten kann abgeleitet
werden, dass eine Verbesserung der Pulsqualitdt an dem Ausgang des Systems erreicht
werden kann, wenn der Gewinnfaktor in der ersten NOPA-Stufe reduziert wird. Dieses
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Abbildung 5.18: Ableitung der mit dem SPIDER gemessenen Phase an dem Ausgang des
OPCPA-Systems fiir 200 kHz (schwarz), 400 kHz (rot) und 800 kHz (blau) Pulswiederholrate.

stimmt mit Beobachtungen iiberein, die in der Literatur beschrieben werden (siehe z. B.
[Furl3]). Zudem spiegelt es sich auch bei den Ausgangspulsen der drei vorgestellten OPCPA-
Systemen in dieser Arbeit wieder. In Kapitel 3 wurde bei 18 nJ Pulsenergie eine Pulsdauer
von 8,7 fs mit 69,4% der Energie in dem zentralen Anteil des Pulses bestimmt. Bei diesem
System wird in dem ersten NOPA-Kristall ein Gewinnfaktor von 106 erreicht. Ein Anteil
der Energie in dem Pulsuntergrund ist hierbei der Kompression mit 32 Reflexionen auf
den dispersiven Spiegelpaaren zuzuschreiben und nicht der parametrischen Verstarkung.
In Kapitel 4 wird in der ersten NOPA-Stufe ein Gewinnfaktor von 3520 erreicht. An dem
Ausgang dieses Systems wird bei 12 pJ Pulsenergie eine Pulsdauer von 6,3 fs mit 55,8%
der Energie in dem zentralen Puls bestimmt. Im Vergleich dazu wird in diesem Kapitel
eine Pulsenergie von 171J bei einer Pulsdauer von 6,7 fs mit 77,7% der Energie in dem
zentralen Puls erreicht. Hierbei betragt der Gewinnfaktor in der ersten NOPA-Stufe 2270.

Mit abnehmender Pumpintensitédt verringert sich die erreichbare spektrale Bandbreite
bei der Verstiarkung in der ersten NOPA-Stufe und nachfolgend auch die spektrale Breite
an dem Ausgang der zweiten NOPA-Stufe, wodurch sich die minimale Pulsdauer verlangert.
Im Umkehrschluss bedeutet dies, in Ubereinstimmung mit den Aussagen in [Riel3; Rot11a],
dass fiir eine Verkiirzung der Pulsdauer eine Steigerung der Pumpintensitét in der ersten
NOPA-Stufe notwendig ist. Fiir eine solche Untersuchung sind méglichst kurze Pumppulse
essenziell, um hohe Intensititen an dem Kristall erreichen zu kénnen, bevor es zu seiner
Beschiadigung kommt. Hierfiir ist das vorgestellte Faserverstiarkersystem mit einer Pulsdauer
von 209 fs ideal geeignet. Ein weiterer Vorteil der kurzen Pumppulsdauer ist, dass bei
deutlich hoheren Pulswiederholraten die fiir die parametrische Verstédrkung notwendigen In-
tensitdten mit Fokusdurchmessern erreicht werden kénnen, bei denen walk-off-Effekte keine
Limitierung darstellen. Bei einem vergleichbaren System wurden bei 2 MHz Pulswiederhol-
rate mit entsprechender Anpassung der Fokussierungen fiir die SHG- und NOPA-Stufen
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Effizienzen bei der SHG und den parametrischen Verstirkerstufen wie bei 200 kHz er-
reicht. Dies wurde zusammen mit A. Pape in einem gemeinsamen Konferenzbeitrag gezeigt
[Papl6].

5.3 Steigerung der Pulsenergie

In diesem Kapitel wurde gezeigt, dass durch den optimierten Strecker und Kompressor
mit einer Rod-Type-Verstarkerstufe und entsprechender Aufteilung der Pumpenergie auf
zwei NOPA-Stufen die erreichbare Energie bei der parametrischen Verstirkung gegeniiber
dem System in Kapitel 4 gesteigert werden konnte. Wie bei dem Verstéarkeraufbau in
Kapitel 4 ist es moglich, den Verstarker in diesem Kapitel um eine weitere Rod-Type-
Faser mit nachfolgender Pulskompression zu erweitern, um einen zuséatzlichen Ausgang
mit weiteren 125 pJ Pulsenergie bei einer Wellenldnge von 1030 nm zu realisieren. Nach
der Frequenzverdopplung sollten somit weitere 751J Pulsenergie erreicht werden, die
genutzt werden kénnen, um eine dritte NOPA-Stufe zu pumpen. Nach der Abschitzung
iiber die Simulation in Abbildung 4.21(a) sollte bei einer Eingangsenergie von 221J eine
Verstarkungseffizienz im Bereich von 40 % moglich sein. Dies wiirde bedeuten, dass die
Pulsenergie des vorgestellten Systems auf etwa 50 nJ (vor der Kompression) gesteigert
werden kann. Der Ausgang der zweiten Rod-Type-Verstarkerstufe kann alternativ auch
fiir die Frequenzkonversion der Ausgangsstrahlung des OPCPAs zu anderen Wellenldngen
genutzt werden. Diese wird im Folgenden diskutiert.

5.4 Frequenzkonversion in den mittleren Infrarot- sowie in den sichtbaren Spektralbereich

Der Wellenldngenbereich der parametrischen Verstirkersysteme in dieser Arbeit ist durch
das Spektrum des Titan:Saphir-Oszillators auf den nah-infraroten Spektralbereich fest-
gelegt. In Abschnitt 4.5 wurde die Eignung dieser Strahlquelle fiir die Erzeugung von
hoher-harmonischer Strahlung in Argon gezeigt. Es gibt jedoch auch Anwendungen, bei de-
nen beispielsweise Strahlung mit pJ-Pulsenergie im mittleren Infrarot! (MIR) oder dariiber
von Vorteil ist. Zum Beispiel liegen in dem Spektralbereich von 2 pm bis 5 pm viele starke
Absorptionslinien von Gasen sowie diverse Uberginge zwischen verschiedenen Vibrations-
niveaus von Molekiilen (siehe z. B. [Sor03]). Fiir die Erzeugung von hoher-harmonischer
Strahlung bieten ldngere Wellenléngen ebenfalls Vorteile. Die maximal erreichbare Energie
bei dem HHG-Prozess entspricht in etwa dem Dreifachen der ponderomotiven Energie? Up.
U, hiangt quadratisch von der Wellenldnge ab, was bedeutet, dass mit langeren Wellen-
langen bei der Erzeugung von hoher-harmonischer Strahlung (siehe Abschnitt 4.5) hohere
harmonische-Ordnungen erreicht werden kénnen.

Ein Ansatz fiir die Erzeugung eines breitbandigen Spektrums im MIR wurde von
Suchowski et al. vorgestellt [Sucl3]. Es wurde gezeigt, dass es mit einem DFG-Prozess
in einem adiabatisch gepolten MgCLN3-Kristall méglich ist, ein parametrisch verstirktes
Spektrum mit Spektralkomponenten in dem Wellenlédngenbereich von 680 nm bis 870 nm

1 Wellenldangenbereich von 1,4 pm bis 3 um [ISO07].
2 U= %. Hierbei ist e die Elementarladung, F die elektrische Feldstiarke, m. die Masse des Elektrons

und w die Frequenz (siehe z. B. [Boy08; Buc87]).
3 Magnesiumdotiertes kongruentes Lithiumniobat.
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mithilfe eines zusétzlichen Pumppulses (Pulsenergie: 500 pJ, Pulsdauer: 12 ps) mit einer
Zentralwellenldnge von 1047 nm breitbandig in den Bereich von 2,1 pm und 4,7 pm zu
konvertieren [Sucl3]. In der genannten Verdffentlichung konnten von den 7,9 1J Pulsenergie
des parametrischen Verstarkers 1,5 1J ins Langwellige konvertiert werden.

Fir die Umsetzung dieses Konzeptes ist neben dem breitbandigen und verstéirkten
Ausgang des OPCPA-Systems im NIR zusétzlich der Ausgang des optionalen zweiten Rod-
Type-Verstéirkers mit einer Zentralwellenldnge im Bereich von 1030 nm und bis zu 125 nJ
Pulsenergie sowie optischer Synchronisierung zu den Ausgangspulsen des OPCPA-Systems
ideal geeignet.

Neben der Konversion ins MIR ist eine breitbandige Konvertierung der OPCPA-Ausgangs-
strahlung in den sichtbaren Spektralbereich {iber einen SFG-Prozess mit der Strahlung des
zusétzlichen Ausgangs bei 1030 nm moglich. Von Khanukaeva et al. wurde gezeigt, dass es in
KDP! eine breitbandige Phasenanpassung fiir einen solchen Prozess gibt [Khal6]. Mit einem
durchstimmbaren nicht-kollinearen optisch-parametrischen Oszillator (NOPO) konnte in
einem ersten Experiment demonstriert werden, dass es moglich ist, diese Phasenanpassung
zu nutzen, um Strahlung zwischen 650 nm und 900 nm aus dem NIR in den Bereich von
412 nm bis 500 nm zu konvertieren. Diese Bandbreite von 88 nm bei einer Zentralwellenlénge
von 456 nm wiirde bei Annahme eines rechteckigen Spektrums einer bandbreitenbegrenz-
ten Pulsdauer von 7,1 fs entsprechen. Bei der Summenfrequenzerzeugung kann durch die
Einstrahlung der zusétzlichen Pumpstrahlung eine effiziente Frequenzkonversion erreicht
werden (siehe z. B. [Bor91]). Die hier angesprochene Phasenanpassung fiir die breitban-
dige Summenfrequenzerzeugung in KDP kann fiir die breitbandige Frequenzkonversion
der Ausgangsstrahlung des hier vorgestellten OPCPA-Systems genutzt werden, was den
Wellenldngenbereich dieser Strahlquelle nochmal deutlich erweitert.

1 Kaliumdihydrogenphosphat






KAPITEL 6

Zusammenfassung

Ziel dieser Arbeit war es, mithilfe von experimentellen Messungen und zusétzlichen nume-
rischen Simulationen Parameter fiir die effiziente, breitbandige parametrische Verstarkung
zu bestimmen und ein tieferes Verstandnis der komplexen raum-zeitlichen Dynamik bei
dem parametrischen Verstidrkungsprozess zu erlangen. Hierbei wurde die zeitliche Dyna-
mik bei der Verstdrkung mit 10 ps-Pumppulsen mithilfe von Kreuzkorrelationsmessungen
untersucht und bei deutlich kiirzeren Pumppulsen wurde iiber numerische Simulationen
die Entstehung von nichtlinearen Mischprodukten bei der parametrischen Verstédrkung in
der PVWC-Geometrie vollstandig erklart und mit experimentellen Beobachtungen vergli-
chen. In dieser Arbeit wurden drei parametrische Verstérkersysteme mit unterschiedlichen
Pumpquellen und Pumppulsdauern zwischen 10 ps und 209 fs realisiert, mit denen bei hohen
Pulswiederholraten von >100kHz jeweils ein ultra-breitbandiger Titan:Saphir-Oszillator
auf Pulsenergien von mehr als 10 nJ bei einer Pulsdauer von wenigen optischen Zyklen
verstiarkt wurde. Ein wesentlicher Vorteil eines Titan:Saphir-Oszillators mit einem oktav-
breiten Ausgangsspektrum gegeniiber anderen Ansétzen ist, dass ohne zusétzliche spektrale
Verbreiterung die CEO-Phase bestimmt und stabilisiert werde kann, um nach der parame-
trischen Verstéarkung Ausgangspulse mit stabilisierter CEO-Phase zu erhalten. Ein weiterer
entscheidender Punkt ist, dass die Spektralanteile im Bereich von 1pm als Eingangssignal
flir eine optisch synchronisierte Pumpquelle genutzt werden kénnen, wodurch eine exzel-
lente passive Stabilitét fiir die zeitliche Uberlagerung von Pump- und Signalpuls bei der
parametrischen Verstiarkung erreicht wird.

Bei dem in Kapitel 3 beschriebenen OPCPA-System wurde der konzeptionell einfachste
Ansatz bei der Realisierung der Pumpquelle verfolgt, indem ein mehrstufiger Nd:YVOy-
Verstarkeraufbau ohne einen zusatzlichen Strecker und Kompressor gewahlt wurde. Dadurch
kann ein kompakter und effizienter Aufbau realisiert werden, bei dem Verluste durch die
Pulskompression vollstdndig vermieden werden. Mit diesem Ansatz wurde eine Pumppuls-
energie von 190 pJ bei einer Pulswiederholrate von 100 kHz und einer Pulsdauer von 10 ps
erreicht. Fr die nachfolgende Frequenzverdopplung wurde ein zweistufiger Ansatz unter-
sucht, bei dem die nicht konvertierte fundamentale Strahlung nach dem ersten SHG-Kristall
in einer zweiten SHG-Stufe verdoppelt wird. Hierbei konnte eine Konversionseffizienz von
insgesamt 77 % erreicht werden. Fiir das Anpassen der Signalpulsdauer bei dem parame-
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trischen Verstédrker wurden ausschlielich breitbandige und effiziente dispersive Spiegel
in Kombination mit der Propagation durch Glassubstrate genutzt, um eine maximale
Bandbreite und Effizienz mit einem konzeptionell einfachen Aufbau zu erreichen. Da bei
diesem Ansatz die Signalpulsdauer nach oben begrenzt ist, wurden die zwei parametrischen
Verstérkerstufen jeweils in einem Doppeldurchgang betrieben. Dadurch war es méglich, den
Unterschied in der Pump- und Signalpulsdauer auszugleichen, da unterschiedliche Anteile
des Pumppulses in dem jeweiligen Durchgang mit dem Signalpuls zeitlich iiberlagert sind.
Ein solcher Ansatz mit einer Pumppulsdauer im Bereich von 10 ps bei Pulswiederholraten
von >100kHz wurde bislang in dieser Form noch nicht beschrieben. Mit der CPA-freien
Pumpquelle und der parametrischen Verstiarkung in zwei Kristallen und insgesamt vier
Verstarkerdurchgidngen konnte eine Pulsenergie von 18 nJ und eine Pulsdauer von 8,7 fs
erreicht werden. Mithilfe einer Kreuzkorrelationsmessung wurden die Ausgangspulse im
Zeitbereich analysiert, wodurch bestimmt werden konnte, dass lediglich ein parametrischer
Superfluoreszenzuntergrundsanteil von 12,5 % bei dem vorgestellten mehrstufigen Ansatz
und dem partiellen Abbau des Pumppulses auftritt. Die erreichbare Ausgangspulsdauer bei
dem System ist zum einen durch die hohe Anzahl von Reflexionen an dispersiven Spiegeln
und zum anderen durch die mogliche Intensitdt an den nichtlinearen Kristallen limitiert.
Um diese Punkte sowie die zeitliche Uberlagerung von Pump- und Signalpuls zu verbessern,
sind deutlich kiirzere Pumppulse notwendig.

Ausgehend davon wurde bei dem zweiten OPCPA-System (vgl. Kapitel 4) der Schwer-
punkt darauf gelegt, eine Pumpquelle mit deutlich kiirzeren Pumppulsen zu realisieren.
Bei der Verstiarkung in Ytterbium-dotierten Rod-Type-Fasern wurden, in Kombination
mit einem kompakten und konzeptionell einfachen Strecker und Kompressor, Pumppulse
mit einer Dauer unterhalb von einer Pikosekunde bei einer Pulswiederholrate von 200 kHz
erreicht. Hierbei wurden zwei parallele Rod-Type-Faserverstéarker genutzt, um eine Stei-
gerung der Ausgangsenergie zu erzielen. Mit den zwei parallelen Rod-Type-Verstarkern
konnte bei der parametrischen Verstarkung gezeigt werden, dass gegeniiber dem ersten
OPCPA-System durch die kiirzere Pumppulsdauer die Ausgangspulsdauer von 8,7 fs auf
6,3 fs verkiirzt werden kann. Zusétzlich wurde bei den Ausgangspulsen mit einer Pulsener-
gie von 1211J die CEO-Phase stabilisiert und der Einfluss dieser auf die Erzeugung von
hoher-harmonischer Strahlung untersucht (vgl. Abschnitt 4.5). Mithilfe von numerischen
Simulationen war es bei diesem System erstmalig moglich, experimentell beobachtbare
nichtlineare Mischprodukte in dem sichtbaren Spektralbereich vollstdndig zu erkldaren und
deren zeitliche Dynamik wiederzugeben, was zu einem tieferen Verstdndnis des parame-
trischen Verstiarkungsprozesses und der beteiligten nichtlinearen Mischprodukte fiihrte
(vgl. Abschnitt 4.6.1). Diese Erkenntnisse gelten fiir simtliche OPCPA-Systeme mit einer
vergleichbaren Phasenanpassung. Mithilfe der Simulationen wurden die experimentellen
Ergebnisse des zweistufigen NOPA-Aufbaus mit hoher Ubereinstimmung reproduziert und
dariiber konnten Vorhersagen fiir die parametrische Verstirkung getroffen werden. Mit
diesem System konnte gezeigt werden, dass durch die Verkiirzung der Pumppulsdauer
von 10 ps auf weniger als 1ps bei der parametrischen Verstirkung die Effizienz und die
spektrale Bandbreite deutlich gesteigert werden kénnen. Zudem wurden bei der realisierten
Pumpquelle Ansatzpunkte fiir eine weitere konzeptionelle Verbesserung identifiziert.
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In Kapitel 5 wurde daher als Pumpquelle ein einstufiges Rod-Type-Faserverstarkersystem
mit einem CFBG als Pulsstrecker realisiert. Die Pumppulsdauer von 209 fs bei einer Puls-
energie von 125 nJ liegt hierbei deutlich unterhalb der Pulsdauern, die typischerweise mit
Pumpquellen fiir parametrische Verstéarkersysteme bei hohen Pulswiederholraten erreicht
werden. Ausgehend von den beiden vorherigen Systemen sowie den numerischen Simulatio-
nen konnte ein hoch effizientes OPCPA-System realisiert werden. Mit dem Verkiirzen der
Pumppulsdauer und der optimierten Aufteilung der Pumpenergie auf zwei parametrische
Verstérkerstufen konnte die Gesamteffizienz, mit der die Pulsenergie nach der Frequenz-
verdopplung auf das breitbandige Signal tibertragen wird, auf 29,3 % deutlich gesteigert
werden. Die in dem Experiment erreichte Pulsenergie stimmt hierbei hervorragend mit
den auf den Simulationen in Kapitel 4 basierenden theoretischen Vorhersagen iiberein.
Aufgrund der bei diesem System vorgenommenen Optimierungen war es moglich, mit nur
einer Rod-Type-Stufe zum Pumpen des zweistufigen parametrischen Verstarkungsprozes-
ses eine Pulsenergie von 171J bei einer Pulsdauer von 6,7 fs zu erreichen und somit die
Pulsenergie gegeniiber dem vorherigen System nochmals zu steigern. Die Ausgangspulse
des OPCPA-Systems mit stabilisierter CEO-Phase, einer Pulsspitzenleistung von 1,97 GW
und einer exzellenten Langzeitstabilitdt mit einem rms-Wert von 0,65 % tiber 12 Stunden
sind fir eine Vielzahl von nichtlinearen Experimenten ideal geeignet.

Mit den Erkenntnissen in dieser Arbeit ist es im néchsten Schritt moglich, die erreich-
bare Pulsenergie bei der parametrischen Verstdarkung deutlich zu steigern. In Kapitel 4
wurde experimentell gezeigt, dass zwei parallele und optisch synchronisierte Rod-Type-
Verstarkerstufen zum Pumpen eines parametrischen Verstérkers sehr gut geeignet sind.
Mit der Erweiterung des vorgestellten Systems in Kapitel 5 um eine weitere Rod-Type-
Verstarkerstufe mit zusétzlichen 75 nJ Pumppulsenergie nach der Frequenzverdopplung
kann nach den numerischen Simulationen die Pulsenenergie auf 501J bei der parame-
trischen Verstarkung abgeschéitzt werden. Um die Pulsenergie bei der parametrischen
Verstarkung auf mehr als 100 pJ zu steigern, ware nach der Frequenzverdopplung eine
Pumppulsenergie von insgesamt 300 nJ notwendig. Um diese Werte zu erreichen, konnte
ein weiteres CFBG in den Vorverstirker integriert werden, um die gestreckte Pulsdauer
wahrend der Verstdrkung zu verdoppeln und dariiber die maximal erreichbare Pulsenergie
um einen Faktor zwei zu erhohen. Fiir die Pulskompression wiirde dies eine Verdopplung
des Gitterabstandes bedeuten, was keinen Einfluss auf die erreichbare Kompressionseffizi-
enz hat. Die diskutierte Konvertierung der Ausgangsstrahlung in den sichtbaren sowie in
den nah-infraroten Spektralbereich nach der Energieskalierung kénnte mit einer dritten
Rod-Type-Verstarkerstufe umgesetzt werden. Zur Steigerung der Bandbreite und Ver-
kiirzung der erreichbaren Pulsdauer auf <6fs bei der parametrischen Verstiarkung, um
isolierte Attosekundenpulse erreichen zu konnen, ist eine Steigerung der Pumpintensitéat
an den Kristallen notwendig. Mit einer solchen hochenergetischen Strahlquelle bei mehre-
ren 100 kHz Pulswiederholrate kénnen hohe Photonenfliisse im EUV bei der Erzeugung
hoher-harmonischer Strahlung erreicht werden. Die ultrakurzen Pulse nach der parame-
trischen Verstidrkung ermoglichen hierbei die Erzeugung von Attosekundenpulsen. Die
Kombination von CEO-phasenstabilisierten Femtosekunden- und Attosekundenpulsen aus
einer Strahlquelle eréffnen einzigartige Moglichkeiten fiir Pump-Abfrage-Experimente und
spektroskopische Anwendungen.
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