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1 Einleitung

Der erste Laser war ein Rubinlaser, der aus einem 1cm langen Rubinkristall mit an den En-
den aufgedampften Silberspiegeln bestand und mit einer Blitzlampe gepumpt wurde [Mai60].
Somit war der erste Laser bereits ein gepulster Laser. Ende des gleichen Jahres gelang es mit
dem Helium-Neon-Laser jedoch auch den ersten Dauerstrichlaser zu realisieren [Jav+61]. Seit-
dem wurden viele verschiedene Lasersysteme entwickelt. Besonders zu nennen ist dabei der
Titan:Saphir-Laser (Ti:Sa-Laser) [Mou86|. Er ist durchstimmbar von ca. 650 nm bis ca. 1100 nm
[Ste02], erzeugt Pulse mit einer Dauer hinunter bis zu knapp 5 fs [Ste02] und ermdglicht Spitzen-
leistungen im Petawatt-Bereich [Yam+00; Per+99|. Daher ist der Ti:Sa-Laser heutzutage nicht
nur héufig im Labor vertreten, sondern ist auch kommerziell gut verfiighar. Fiir eine Vielzahl
von Experimenten ist es wichtig, den Puls genau zu kennen. Das konnen z.B. Ionisierungspro-
zesse, Anregungsprozesse, Pump-Probe-Experimente oder systematische Untersuchungen in der
Materialbearbeitung sein. Die systematische Optimierung von chirurgischen Schnitten mit ul-
trakurzen Laserpulsen in biologischem Gewebe, wie z.B. der Hornhaut des Auges, ist nur ein
spezieller Fall der Materialbearbeitung. Die Pulscharakteristik, also Pulsdauer, Amplitude und
Phase oder beispielsweise Mehrfachpulsstrukturen sind dabei wichtige Grofen. Diese zu bestim-
men wird zunehmend wichtiger und so gibt es inzwischen eine Vielzahl an Techniken fiir die
Pulscharakterisierung [Won+13] mit z.T. wiederum vielen Varianten. Dabei handelt es sich um
Verfahren, die sich die nichtlineare Wechselwirkung von Licht und Materie zu Nutze machen, um
Pulse zu bestimmen, die mit konventioneller Technik wie Photodioden nicht mehr zeitaufgelost
gemessen werden konnen. Dabei wird der urspriingliche Puls aus dem Wechselwirkungssignal
oft algebraisch (z.B. [lac+98]) oder rekursiv (z.B. [Tre00]) bestimmt. Bei den meisten Verfahren
existiert jedoch kein mathematischer Beweis, dass der so bestimmte Puls auch tatsédchlich dem
zu vermessenden Puls entspricht. Besonders kritisch sind Pulse mit spektralen Liicken, wie sie
unter anderem in Solitonenmolekiilen in Glasfasern vorkommen [Hau+07; Roh+13]. Solitonen-
molekiile sind ein méglicher Weg zur Steigerung der Dateniibertragungsrate in Glasfasern. Neben
dem VAMPIRE (,yvery advanced method for phase and intensity retrieval of e-fields) [Sei+09]
gibt es kein weiteres sensitives (x?) Verfahren, dessen Eindeutigkeit mathematisch bewiesen ist
[Sei+04] und solche Pulse zuverléssig bestimmen kann. Der in [Sei+09] vorgestellte Aufbau ist
in Mehrschuss-Technik realisiert. Das bedeutet, dass eine Vielzahl an Pulsen erforderlich ist und
somit keine Informationen tiber einzelne Pulse oder iiber Puls zu Puls Schwankungen zugénglich

sind. Weiterhin miissen wihrend der Messung Komponenten des Aufbaus bewegt werden, was
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zu Problemen im Messprozess fiihrt. Im Rahmen dieser Arbeit wurde daher ein VAMPIRE in
Einzelschusstechnik aufgebaut, der die genannten Nachteile prinzipbedingt nicht aufweist. Der
aufgebaute VAMPIRE kann Pulse im Spektralbereich von etwa 700 nm bis 1000 nm mit Puls-
léngen ab ca. 50 fs bestimmen. Zusétzlich wurde grofer Wert darauf gelegt, die Pulse nicht durch
die Messung selbst zu verdndern. Im folgenden Kapitel werden die wesentlichen Grundlagen fiir
diese Arbeit dargelegt. Wihrend Kapitel 3 einen groben Uberblick iiber etablierte Techniken
zur Pulscharakterisierung gibt, behandelt Kapitel 4 die gesamte Entwicklung des Einzelschuss-
VAMPIREs und demonstriert die Rekonstruktion anhand von ausgewéhlten Messungen. Kapitel
5 liefert einen Ausblick auf ausgewdhlte mogliche Anwendungsfelder des VAMPIRESs. Dabei geht
es um ortsaufgeloste Brechungsindexbestimmung, nichtlineare Mikroskopie und Verbesserungen
im Bereich der refraktiven Chirurgie. Abschliefend werden die wesentlichen Punkte dieser Ar-
beit im letzten Kapitel zusammengefasst. Zuséatzlich findet sich im Anhang unter anderem ein
Abschnitt iiber hochauflésende, lichtstarke VIPA-Spektrometer.



2 Grundlagen

2.1 Beschreibung von Laserpulsen

Licht wird in der Optik als elektromagnetische Welle beschrieben. Die theoretische Beschreibung
findet sich in zahlreichen Optiklehrbiichern in &hnlicher Form z.B. in [Sal+07; Wei09; Lip+97|.
Ausgangspunkt sind dabei oft die Maxwellgleichungen. Daraus lédsst sich die Wellengleichung
herleiten und als Losung ergibt sich das elektrische Feld als ebene Welle.

Das elektrische Feld ist reell

E(F,t) = Eo(F,t) cos(wot — k7 + ¢(1)), (2.1)
jedoch lasst es sich auch mit Hilfe der Eulerschen Formel als komplexes Feld einfiihren
E(7,t) = By(,t) expiwot=Fre() (2.2)

Beide Darstellungen sind Losungen der Wellengleichung. Dabei sind EQ(F,t) die zeitabhangige
Amplitude, ]E\ = |27 /| der Wellenvektor, A die Wellenldnge, 7 der Ort, wy die Frequenz bezie-
hungsweise die Tragerfrequenz und ¢(t) die Phase des elektrischen Feldes. Vielfach ist nur der
zeitliche Verlauf des Feldes und nicht seine Ortsabhéngigkeit von Interesse, weshalb die Terme

mit 7 dann weggelassen werden. Das Feld vereinfacht sich somit zu:
E(t) = Ey(t) cos(wot + ¢(t)) (2.3)

beziehungsweise

E(t) = Eo(t) exp'@oto®) (2.4)

Im Falle von gepulsten Feldern ist Fy(t) die Einhiillende des Pulses. Das elektrische Feld oszilliert
darin mit der Frequenz wy. Die Phase ¢(t) verursacht dabei eine instantane Frequenzénderung

wodurch sich die instantane Frequenz w(t) zu

wlt) = wo — < o(0) (2.5)
ergibt. Ist
d2
S0t =0, (2.6)
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bleibt die Frequenz iiber den gesamten Puls konstant. In allen anderen Féllen &ndert sich die
Frequenz und man spricht von einem gechirpten Puls (englisch ,chirp” fiir zwitschern / zirpen).

Schreibt man die Phase als Potenzreihe der Form

O(t) = do + 1t + dat® + ..., (2.7)

so lasst sich der Chirp naher definieren. Geniigt ¢1 zur Beschreibung, spricht man von einem
linearen Chirp. Ist auch ¢o zur Beschreibung erforderlich, handelt sich um einen quadratischen
Chirp und so weiter. Ein positiver Chirp entspricht dabei einer Frequenzzunahme und dement-
sprechend ein negativer Chirp einer Frequenzabnahme mit der Zeit. Oftmals wird ¢q ignoriert, da
es nur ein konstanter Versatz ist und fiir die instantane Frequenz wegen der zeitlichen Ableitung
irrelevant ist. Ist die Phasenlage des Feldes innerhalb der Einhiillenden von Puls zu Puls wichtig,
darf dieser Term allerdings nicht ignoriert werden. Dieser Term entspricht dem ,carrier envelope

offset” beziehungsweise der ,carrier envelope phase®.

2.2 Lineare Effekte

2.2.1 Brechungsindex, Dispersion, Phasen- und Gruppengeschwindigkeit
Brechungsindex, Dispersion und Absorptionskoeffizient

Ganz allgemein gibt der Brechungsindex n das Verhéltnis aus Lichtgeschwindigkeit im Vakuum
¢o und der Ausbreitungsgeschwindigkeit im Medium c¢y; an. Fiir gewohnlich gilt dies jedoch nur
flir monochromatische Wellen, da der Brechungsindex von der Wellenlénge des Lichtes abhén-
gig ist - also n(A\). Wegen ¢ = A\f und w = 27 f lésst sich der Brechungsindex auch als n(w)
beschreiben. Diese Darstellung ist hier hilfreich, da Licht beim Eintritt in ein optisches Medium
die Wellenlénge, aber nicht die Frequenz é&ndert. Die Abhéngigkeit zwischen Brechungsindex und
Wellenlange bzw. Frequenz wird Dispersionsrelation genannt.

Ein weiterer Effekt beim Durchlaufen von Licht durch ein optisches Medium ist die Absorption.
Diese ergibt sich aus dem komplexen Brechungsindex. Fiir ein nichtmagnetisches Material gilt
mit der Permittivitiit e fiir den Brechungsindex n(w) = /€/€p und mit € = €o(1 + x) ergibt sich

fiir n(w) eine Funktion von der komplexen elektrischen Suszeptibilitat y:

) = VIt x@) mit x=x+ix. (2.8)

Das bedeutet, dass auch die Wellenzahl k& komplex wird [Sal+07|:

k= wy/eug = kov/ 1+ xr + iXi- (2.9)

Dabei ist kg = w/cp die Wellenzahl im Vakuum.

Unterteilt man k in Real- und Imaginérteil, lassen sich die Parameter « und f einfiithren [Sal+07]:

1
ﬂ—i§a:k0\/1+xr+i)ﬁ. (2.10)
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« ist als Absorptionskoeffizient bekannt und § als Propagationskonstante. Der Faktor 1/2 vor «

wurde dabei eingefiihrt, damit das Absorptionsgesetz in bekannter Form gilt:

|E(z,w)|? = I(z,w) = Ip(z,w) exp ®%. (2.11)

Phasengeschwindigkeit

Die Phasengeschwindigkeit v, gibt die Geschwindigkeit an, mit der sich ein Punkt gleicher Phase
einer monochromatischen Welle der Frequenz wg ausbreitet. In dispersiven Medien bedeutet dies,
dass monochromatische Wellen mit unterschiedlicher Frequenz unterschiedliche Phasengeschwin-

digkeiten besitzen.
. wo . C

" B nlwo)

v (2.12)

Gruppengeschwindigkeit

Betrachtet man dagegen ein Wellenpaket, also die Summe von Wellen mit unterschiedlichen
Frequenzen, ist aus der Definition von v}, offensichtlich, dass die einzelnen Frequenzkomponenten
unterschiedliche Laufzeiten haben. Dies wiederum fiihrt zu einem ,Zerflieken“ des Wellenpaketes.
Die Gruppengeschwindigkeit vg, ist nun die Geschwindigkeit, mit der sich die einhiillende Kurve
des Wellenpakets bewegt und ist iiber folgende Relation mit dem Brechungsindex verkniipft

[Sal+07]:
1 _d wn(w)

= mit =
Ugr dw w— 6

(2.13)

wo o

Die Gruppengeschwindigkeit hdngt dabei von der Zentralfrequenz wgy ab. Ohne Dispersion wéren
Gruppen- und Phasengeschwindigkeit identisch.
In Analogie zum Brechungsindex n = ¢g/cy ldsst sich der Gruppenbrechungsindex N als N =

o/ Vgr definieren.

2.2.2 Gruppengeschwindigkeitsdispersion

Die Gruppengeschwindigkeitsdispersion (GVD aus dem Englischen group velocity dispersion) ist
eine wichtige Grofse bei der Arbeit mit fs-Laserpulsen. Diese Pulse besitzen ein breites Spektrum
und wegen der Dispersion im Medium besitzt jede Wellenldnge eine andere Phasengeschwindig-
keit. Da die Pulse so kurz sind, reicht oftmals schon eine Linse aus, um den Puls aufgrund der
unterschiedlichen Laufzeit der einzelnen Frequenzkomponenten signifikant zu verdndern. Aus-
gehend von einem Fourier-limitierten Puls bedeutet dies eine zeitliche Dehnung (,zerfliefsen” /
“ausschmieren”) des Laserpulses verbunden mit einem Chirp. Je nachdem ob die Dispersion des
Mediums positiv oder negativ ist, eilen die niedrigen Frequenzen den hohen Frequenzen voraus
(,,up-chirp®) oder entsprechend anders herum (,,down-chirp®). Besitzt der Puls bereits einen Chirp,
kann dieser gegebenenfalls durch ein optisches Medium kompensiert werden. Der frequenzabhén-

gige Brechungsindex verdndert also die spektrale Phase ¢(w) beim Durchlaufen eines optischen
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Mediums der Dicke L [Tre00].
¢out (w) = ¢in(w) + in(w)chil = ¢(w)in + iﬁ(w)L (2‘14)

Soll ein ultrakurzer Laserpuls charakterisiert werden, muss das entsprechend beriicksichtigt wer-
den oder besser noch, der Puls durchlduft vor seiner Charakterisierung erst gar keine optischen

Medien.

Die Propagationskonstante 5(w) wird oft als Taylorreihe geschrieben.

0 107 103
B(w) = B(wo) + %(w —wp) + §a—£(w —wo)? + éa—cﬁ(w —w)® + ... (2.15)
:60+61(w—w0)—i—%(w—wo)Q—l—%(w—wo)g—i—... (2.16)

Nach 2.13 ist die inverse Gruppengeschwindigkeit die erste Ableitung von (w) nach w. Ist S(w)
nur von [y und §; abhéngig, ist die Gruppengeschwindigkeit daher eine Konstante. Ist 3(w) eine
nichtlineare Funktion, spricht man dagegen von einer Dispersion der Gruppengeschwindigkeit.
Es ist dabei tiblich, 8 als Gruppengeschwindigkeitsdispersion zu bezeichnen. Meistens wird die
GVD in fs? /mm angegeben. Dagegen wird 33 als Dispersion dritter Ordnung bzw. ,third order
dispersion“ (TOD) bezeichnet und besitzt die Einheit fs®/mm.

Es bietet sich an, auch die Phase ¢(w) als Taylorreihe zu notieren.

B FoL0) 10%¢ 5 10%¢ 5
¢(W)_¢(W0)+87W(W_WO)+§W(W—WQ) -I-gw(w—um) + ... (2.17)
_ $2 2 ®3 3
—¢>o+¢1(w—wo)+5(w—wo) +E(w—w0) + ... (2.18)
Das ist unter anderem praktisch, da ¢(w),, = — 3, L ist und somit aus der Propagationskonstante

bzw. aus B2 und 3 der Einfluss auf die spektrale Phase erkennbar ist. Hohere Ordnungen werden
nur selten in Datenblattern angegeben, konnen aber bei optischen Materialien oft durch ableiten
der Kurven fiir den Brechungsindex erhalten werden.

Wie in Abschnitt 2.2.1 bereits ersichtlich wurde, ist der Absorptionskoeffizient a(w) eines opti-
schen Mediums ebenfalls frequenzabhingig. Er verandert, dem Absorptionsgesetz folgend, das

Spektrum I(w) des Laserpulses [Tre00]:
I(w)ous = I (w)in exp™*@E. (2.19)

Betrachtet man das elektrische Feld, sind beide Effekte jedoch nicht voneinander losgelost [Tre00]:
E(W)ous = E(w)in exp @@)L/2 exp™@wle™ = E(w)in exp~ @@E/2 expiB@)L (2.20)

2.2.3 Gruppenverzogerungsdispersion

Im vorangegangenen Abschnitt wurde gezeigt, wie die beschriebene Gruppengeschwindigkeits-
dispersion zu unterschiedlichen Laufzeiten der einzelnen Frequenzkomponenten eines kurzen La-

serpulses durch ein optisches Medium fiihrt.
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Die Gruppenverzogerung 7, ist daher analog dazu die Verzogerung, die die zentrale Frequenz wy

des Laserpulses beim Durchlaufen eines optischen Mediums der Dicke L erfdhrt:

L
Tg=— = PL (2.21)
Yg
Die Gruppenverzogerungsdispersion A7(w) ist entsprechend die Gruppengeschwindigkeitsdisper-

sion multipliziert mit der Dicke L des optischen Mediums.

AT(w) = Pa(w — wo)L (2.22)

2.3 Nichtlineare Optik

Bislang wurden Suszeptibilitdt xy und Permittivitét e als lineare Grofsen betrachtet. Das ist fiir
geringe Feldstiarken bzw. geringe Intensitdten durchaus giiltig. Bei hohen Feldstarken, wie sie
bei fs-Laserpulsen iiblich sind, verhalten sich diese Grofsen jedoch nicht mehr linear, sondern
nichtlinear. Die Polarisierung des Mediums kann dem Feld nicht mehr direkt folgen und es sind
hohere Terme erforderlich, um die tatsdchliche Polarisierung zu beschreiben. Héhere Terme meint,

dass die Suszeptibilitdt und Permittivitdt wieder als Taylorreihe ausgedriickt wird.
P =¢cyxE wirdzu P = ¢ (XIE +xX2E* + 3E3 + .. ) (2.23)

Es zeigt sich, dass zur Beschreibung einer nichtlinearen Polarisierung hohere Frequenzen benotigt
werden. Diese hoheren Frequenzen werden z.B. zweite oder dritte Harmonische genannt. Dariiber
hinaus gibt es noch héhere Ordnungen, die entsprechend héhere Harmonische genannt werden.
Im Folgenden wird die Erzeugung der zweiten Harmonischen und die Summenfrequenzerzeugung

beschrieben. Anschlieffend wird auf nichtlineare Kristalle und die Phasenanpassung eingegangen.

2.3.1 Generation der zweiten Harmonischen und von Summenfrequenzen

In nichtlinearen Medien, wie nichtlinearen Kristallen aus BBO (S-Bariumborat), aber auch in
vielen biologischen Geweben wie beispielsweise in strukturellen Proteinen, wie Collagenfasern
|Pav+14], Nervenfasern [Pav+14|, Muskeln [Pav+14| oder Zéhnen [Che+07], kommen die ho-
heren Terme der Polarisierung P (siche Gleichung 2.23) zum Tragen. Wird das elektrische Feld
quadriert und betrachtet man dabei den y?-Term, ergeben sich Terme mit doppelter Frequenz
[Tre00]. Dabei handelt es sich um die zweite Harmonische (SHG aus dem Englischen: ,second
harmonic generation“). Auf gleiche Weise lassen sich auch andere Harmonische erzeugen, aller-
dings ist es iiblicherweise so, dass der nichtlineare Effekt starker ausgeprégt ist, je geringer die
Ordnung der Nichtlinearitiit ist. Ein y2-Prozess ist also effizienter als ein x3-Prozess.

Werden in einem nichtlinearen Kristall zwei ultrakurze Laserpulse in Raum und Zeit iiberla-
gert, addieren sich die Felder und es kommt u.a. zur Summenfrequenzerzeugung (SFG aus dem
Englischen: ,sum frequency generation) und zur Differenzfrequenzerzeugung (DFG aus dem

Englischen: ,difference frequency generation®).

1 ) - 1 ) -
E(7.1) = S Ea(71) exp!@it=kiT) 5 Ba(7 ) exp@2t=k2T) Lo e (2.24)
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Im linearen Fall bleibt das ohne Effekt und die Pulse laufen aus dem Medium aus, wie sie einge-
laufen sind. Betrachtet man jedoch wieder den x2-Term, so ergibt sich die auf den ersten Blick
uniibersichtliche, folgende Gleichung [Tre00| mit den neuen Frequenzen 2w; bzw. 2ws (SHG),
w1 + w2 (SFG) und w; — ws (DFG).

E3(Ft) = %Ef expzi(wlt_lzl'm —l—iEi@ exp_%(wlt_’;lﬂ SHG von E (2.25)
+ iE% exp%(wzt_g?'m —|—3E§2 exp_%(‘”?t_glﬂ SHG von Es (2.26)
+ %ElEg exp![(@1He2)t=(FitE2)-7] +%E{‘E§ expTilrtet-Ei+R) T gpq (2.27)
+ %ElES expi[(wl_w)t_(]zl_gz)‘?] +éEfE2 exp_i[("”_wQ)t_(EﬁEZ)'F] DFG (2.28)
+ %ElE}‘ n %EQE; OR (2.29)

Die letzte Zeile ist mit OR gekennzeichnet. Diese Terme enthalten kein w; mehr, sondern sind
nur noch von der Einhiillenden abhéngig. Sie variieren also nur sehr langsam gegeniiber dem tat-
séchlichen Feld der Eingangspulse und werden als quasi-DC-Feld angesehen. Daher wird dieser
Effekt optische Gleichrichtung (OR aus dem Englischen ,optical rectification) genannt.

Treffen zwei Eingangspulse mit wy ~ wo im Winkel 6 aufeinander, so entsteht das Summenfre-
quenzsignal etwa mittig zwischen den Ausgangspulsen bzw. grob im Winkel 6/2, da das SFG-
Signal den neuen Wellenvektor k= El + Eg hat. Insbesondere die Summenfrequenzerzeugung

wird in Kapitel 4 in dieser Konfiguration verwendet.

2.3.2 Selbstphasenmodulation

Die Selbstphasenmodulation ist ein nichtlinearer Prozess dritter Ordnung (x?), bei der auch der
Brechungsindex wegen seiner intensitdtsabhéngigen Nichtlinearitdt zeitabhéngig wird und auf
diese Weise einem Laserpuls einen Chirp beimischt [Sal+07]. Der Brechungsindex lésst sich dann
als

n(I) =n+nol(t) (2.30)
schreiben und ist fiir die Selbstphasenmodulation verantwortlich, wihrend das Strahlprofil dem
Brechungsindex eine rdumliche Komponente verleiht, welche die Ursache fiir die Selbstfokussie-
rung ist [Sal+07]. Dieser Effekt wird auch als Kerr-Effekt bezeichnet. Die Anderung der Phase
Ag ist dann

L
Ap = —2 —P. 2.31
wobei L die durchlaufene Mediumsdicke, A das 2D-Strahlprofil und P die optische Leistung ist
[Sal+07]. Besonders ausgeprigt ist dieser Effekt in Glasfasern, da die Intensitét hier auf einer

kleinen Fléche verteilt ist und weiterhin groffe Wechselwirkungsldngen oft anzutreffen sind.

2.3.3 Phasenanpassung in Kristallen

In den vorigen Abschnitten wurde bereits dargestellt, dass bei sehr hohen Intensitédten nichtlinea-

re Effekte auftreten. Allerdings ist fiir die Erzeugung von Summenfrequenzen oder beispielsweise
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der zweiten Harmonischen die Phasenanpassung sehr wichtig. Damit ist gemeint, dass sowohl das
einfallende Signal als auch das erzeugte Signal die gleiche Geschwindigkeit im Kristall besitzen
miissen. Das ist fiir SHG gleichbedeutend mit n(w) = n(2w). Ohne Phasenanpassung wére die
Intensitédt des nichtlinear erzeugten Lichtes extrem gering.

Oft wird zwischen Typ I und Typ II Phasenanpassung unterschieden. Sind die Eingangsfelder
gleich polarisiert, handelt es sich um Typ I. Sind sie dagegen senkrecht zueinander polarisiert,
handelt es sich um Typ II Phasenanpassung. Daneben gibt es bei anderen Prozessen, wie der
optischen parametrischen Verstarkung, noch weitere Typen, auf die hier aber nicht néher einge-
gangen werden soll.

Zuséatzlich ist die Geometrie von Bedeutung. So kénnen die Strahlen den Kristall kollinear durch-
laufen oder in einem Winkel 6 zueinander. In den nicht-kollinearen Anordnungen muss zusétzlich
der Winkel 6 beriicksichtigt werden und es ergibt sich n(w) cos(6/2) = n(2w) [Tre00].

Diese Bedingung gilt scheinbar nur fiir exakt eine Wellenldnge. Das Problem 16st sich quasi von
selbst, da eine Fehlanpassung lediglich die Konversionseffizienz verringert. Die Bandbreite der
Phasenanpassung ist die spektrale Breite bei halber Effizienz des Konversionsprozesses. Sie kann

aus der resultierenden Brechungsindexkurve abgeschétzt werden |Tre00|:

1 0,44 Xg
L [n'(Ao) —n'(No/2)/2|

Die Phasenanpassungsbandbreite ist also invers proportional zur Kristalldicke L. Je diinner ein
Kristall ist, desto grofer ist die Bandbreite der Phasenanpassung. Allerdings verdndert sich die

Intensitiit des erzeugten Signals proportional mit L? [Tre00].

2.4 Digitale Kameras

1970 wurde die CCD-Technologie (damals noch ,Charge Coupled Semiconductor Device* ge-
nannt - heute ohne ,Semiconductor* im Namen) als neues Konzept fiir ein Verschieberegister
vorgestellt, in dem Ladungstréger in Potentialtépfen gespeichert und durch angelegte Spannun-
gen verschoben werden kénnen [Boy+70]. Als weitere mogliche Anwendung wird in [Boy+70]
bereits die Moglichkeit zur Nutzung als bildgebendes Gerét vorgeschlagen, wofiir in 2009 der
Nobelpreis fiir Physik zur Hélfte an die Autoren der o.g. Veroffentlichung ging [Nobb]|. Heutige
CCD-Sensoren sind also Halbleitergerite, die Verschieberegister und Photodiode in einem Gerét
vereinen.

CMOS-Sensoren sind ebenfalls Arrays aus Photodioden, jedoch gehort zu jeder Photodiode we-
nigstens ein Transistor, so dass jede Photodiode iiber eine Verkettung der Transistoren mittels
horizontaler und vertikaler Adressierung einzeln ausgelesen werden kann. Die Vor- und Nachteile
der beiden Technologien sollen hier nicht diskutiert werden. Sie kénnen in der Literatur, z.B.
[Str-+14; The95|, nachgelesen werden.

Allerdings soll im Folgenden auf die moglichen Arten der Ladungsverschiebung der CCD-Sensoren

eingegangen werden, da sie fiir die Auswahl einer geeigneten Kamera bei sich schnell &ndernden
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Bildinformationen, wie beispielsweise in dem Aufbau zur Charakterisierung ultrakurzer Laserpul-
se in Kapitel 4, entscheidend ist. In Kapitel 4.4.1 wird auflerdem ein Aufbau zur hochaufgelésten
Bestimmung der Quanteneffizienz von Photodetektoren vorgestellt und anschlieffend werden in

Kapitel 4.4.2 Messungen an verschiedenen Kameras dargestellt und diskutiert.

2.4.1 Moglichkeiten des Ladungstransfers

Andert sich die Bildinformation schnell, so ist es wichtig, dass die Ladungen moglichst sofort
ausgelesen oder gesichert werden, damit der Bildinhalt nicht verschmiert. Das ist zum Beispiel
der Fall beim ,Rolling shutter” bzw. ,Full-Frame-Sensor“ und dem sequentiellen Auslesen Zeile
fiir Zeile und gleichzeitigen neu belichten der bereits ausgelesenen Zeilen.

Um bei CMOS-Kameras einen ,Global Shutter* (ein elektronischer Verschluss, der alle Pixel
quasi zeitgleich belichtet) zu realisieren, sind zusétzlich zu den Transistoren jeder Photodiode
noch eine Speicherzelle bereit zu stellen. Der Fiillfaktor, die tatséchlich optisch aktive Flache
des Sensors zur Gesamtfliche, wird jedoch durch die Transistoren und noch weiter durch die
Speicherzelle (Kondensator / Potentialtopf) neben jeder Photodiode reduziert, was die Quan-
teneffizienz mindert (von Arrays aus Mikrolinsen abgesehen, was aber andere Probleme mit sich
ziehen kann). Oft wird durch Verstidrker und Bildverarbeitung auf dem Sensor die Grofe der
Photodiode weiter verkleinert. Vorteil ist dagegen die Moglichkeit nur gewisse Bereiche des Sen-
sors auslesen zu konnen und dabei die Bildwiederholrate zu steigern.

Im wissenschaftlichen Bereich mit der Anforderung von hoher Quanteneffizienz kommen daher
oft CCD-Kameras mit grofieren Pixeln zum Einsatz. Hier gibt es verschiedene Konzepte fiir einen
,Global Shutter.

,Frame Transfer:

Frame Transfer-Sensoren bestehen aus zwei Bereichen, wobei die untere Hélfte abgedeckt ist. Zu-
néchst wird der obere Teil belichtet und anschlieftend alle Ladungen in einen darunter liegenden
abgedeckten Bereich verschoben. Die dazu benétigte Zeit hangt von der vertikalen Verschiebezeit
(pro Zeile angegeben) und der Anzahl der Zeilen ab. Anschliefend kann der Sensor ausgelesen
werden. Dabei wird erst eine Zeile mit der spezifizierten Ausleserate ausgelesen und anschlieffend
die nédchste Zeile nach unten geschoben, bis der Sensor komplett ausgelesen wurde. Die Auslese-
zeit hangt also von der Ausleserate, der vertikalen Verschiebezeit und der Anzahl der Zeilen sowie
Pixel pro Zeile ab. Offensichtlich ist dies kein ,Global Shutter”. Insbesondere wenn das Produkt
aus Zeilenanzahl und vertikaler Verschiebezeit in der Gréfsenordnung der Belichtungszeit oder
darunter liegt, drohen Verzerrungen bzw. Verschmierungen. Ein hdufiges Beispiel ist der Einsatz
einer solchen Kamera in einem Spektrometer. Wird eine Lichtquelle punktférmig auf den Ein-
trittsspalt abgebildet und ist die spektrale Achse parallel zu der vertikalen Verschieberichtung,
dann ist bei kurzen Belichtungszeiten (Grofenordnung: Verschiebezeit x Zeilenanzahl) oberhalb
und bzw. oder unterhalb des Spektrums ebenfalls Intensitdat im Kamerabild. Dieses Licht ist ein
Artefakt und verfilscht das Spektrum! Es werden spektrale Komponenten detektiert, die wo-

moglich nicht im urspriinglichen Signal enthalten waren. Da in Spektrometern jedoch selten das
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2D-Bild, sondern meistens nur das aufsummierte Spektrum betrachtet wird, kann dieser Fehler
sehr leicht tibersehen werden. Ist die vertikale Verschieberichtung senkrecht zur spektralen Achse
ist der Effekt ebenfalls sichtbar. Wird das Spektrum aufsummiert, fiihrt dies zu einer gleichméfsi-
gen Verstarkung des aufsummierten Spektrums. Absolute Intensitdtsmessungen kénnen dadurch
beeinflusst werden.

Hnterline Transfer:

Das Problem der Verschmierungen kann minimiert werden, wenn neben jeder aktiven Spalte des
Sensors eine abgedeckte Spalte besteht. So kann am Ende der Belichtungszeit die angesammel-
te Ladung durch die Verschiebung um nur einen Pixel zur Seite in einen abgedeckten Bereich
verschoben werden (,Interline Transfer) und stellt somit schon einen ziemlich guten ,Global
Shutter dar. Anschliefsend konnen die Ladungen sukzessive nach unten zum horizontalen Aus-
leseregister verschoben werden.

Problematisch ist dabei allerdings die deutlich geringe Quanteneffizienz durch den geringeren
Fillfaktor. Auch hier versucht man die Verluste durch Mikrolinsenarrays zu relativieren. Au-
Rerdem miissen die Ladungen schnell ausgelesen werden, da andernfalls durch ,Blooming®, das
Uberlaufen eines Potentialtopfes in den benachbarten Potentialtopf, das Bild auch nach der Be-
lichtung noch beeinflusst werden kann.

HFrame Interline Transfer:

Dieser Sensor vereint die Vorteile von , Frame Transfer- und , Interline Transfer“-Sensoren. Dieser
Sensor gliedert sich wieder in einen optisch empfindlichen Bereich, der durch abgedeckte Spalten
unterteilt ist, und einen unteren Bereich, der komplett abgedeckt ist. So werden Verschmierungen
vermieden und die Ladungen schnell in einen geschiitzten Bereich transportiert. Im Prinzip ist
dies eine gute Losung, die aber ebenso die Nachteile der ,Interline Sensoren” hat und dazu sehr
aufwindig und somit auch teuer ist. Frame Interline Transfer“-Kameras sind daher nicht stark

verbreitet.

2.4.2 Beleuchtungsart

Klassisch werden CCD Sensoren hergestellt, indem auf einem Substrat, dem ,Wafer”, die op-
tisch sensitive Halbleiterschicht aufgewachsen wird und darauf die ,Gate-Elektroden aufgebracht
werden, die zur Ladungsverschiebung notwendig sind. Das bedeutet aber gleichzeitig, dass alle
Photonen zuerst durch das Elektrodenmaterial transmittieren miissen, bevor sie in der aktiven
Schicht Elektronen-Loch-Paare erzeugen kénnen. Diese Absorption macht sich insbesondere im
UV-Bereich bemerkbar. Solche Sensoren werden als ,front illuminated* (vorderseitig belichtet)
bezeichnet. Ohne Absorption in den ,Gate“-Elektroden, wéire die Quanteneffizienz also hoher.

Ein Losungsansatz sind ,Virtual Phase-Sensoren [Hyn80; Jan01]. Dabei werden die aktiven Pi-
xel durch unterschiedlich dotierte Bereiche weiter unterteilt, wodurch Potentialunterschiede ent-
stehen, die dann eine virtuelle Elektrode (bzw. im Verschiebungsprozess eine virtuelle Phase)
darstellen. Diese Technologie ermdglicht es, dass nur noch die Hélfte eines Pixels mit einer Elek-

trode bedeckt ist. Die Quanteneffizienz ist also deutlich gesteigert. Allerdings ist lediglich Texas
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Instruments dafiir bekannt, solche Sensoren zu fertigen.

Ein anderer Losungsansatz, der eine noch hohere Quanteneffizienz erlaubt, besteht in der riicksei-
tigen Belichtung (,,back illuminated* oder ,back thinned*). Dabei wird das Substrat weggeschliffen
oder weggeatzt. Das Licht kann nun weitgehend ungehindert in die photosensitive Schicht ein-
dringen. Die Quanteneffizienz ist mafgeblich durch die wellenlangenabhingige Absorption des
Siliziums, der Dicke der aktiven Schicht sowie durch die Reflektivitdt der Oberfliche bestimmt.
Ist die aktive Schicht diinn (wenige nm), konnen langwellige Photonen die aktive Schicht pas-
sieren, ohne absorbiert zu werden und ein Elektron-Loch-Paar erzeugt zu haben. Um eine hohe
Quanteneffizienz im nahinfraroten Bereich zu erhalten ist also eine dicke Schicht (z.B. 50 pm und
mehr) notwendig [Jan01].

Die Reflektivitdt der Oberfliache ldsst sich durch Antireflexbeschichtungen fiir ausgewahlte Wel-
lenldngenbereiche deutlich reduzieren. Oft wird dies durch Siliziumoxidschichten realisiert.
Daneben sind auch Varianten verbreitet, bei denen eine Phosphorschicht auf dem Sensor die
Quanteneffizienz im UV-Bereich erhoht (sieche z.B. Abbildung 4.10). Dabei wird die Phosphor-
schicht mit hoherenergetischen Photonen im Absorptionsspektrum angeregt und emittiert an-

schliefsend im Emissionsspektrum bei ca. 530 nm.

2.4.3 Elektronenvervielfachung

Zahlreiche Methoden der Elektronenverstarkung wie z.B. Photoelektronenvervielfacher [lam-+35],
Lawinenphotodioden (englisch ,Avalanche photodiode”) [Rue67| oder etwa Mikrokanalplatten
(englisch ,microchannel plates®) [Wiz79|, wie sie in ICCD-Sensoren (englisch ,Intensified CCD")
verwendet werden, haben sich etabliert. Ein anderes Konzept nutzen EM-CCD Kameras (EM
englisch fiir ,Electron Multiplying*). Sie zeichnen sich durch einen Elektronenvervielfacher im
Sensor aus. Die Verstarkung wird innerhalb des Halbleiters durch ein sogenanntes ,gain regis-
ter®, eine Potentialtreppe, erzielt. Dabei kann ein einzelnes Elektron von einer Stufe zur néachsten
mehrere Elektronen durch Stofsionisation anregen, welche dann in der n#chsten Stufe weitere
Elektronen ionisieren kénnen. Durch die Vervielfachung vor den elektronischen Verstarkern und
Analog-Digital-Wandlern der Kamera léasst sich das Signal quasi rauschfrei verstarken. Quasi, da
beispielsweise das Dunkelrauschen (thermisch angeregte Elektronen) mit verstarkt wird. Darti-
ber hinaus ist es moglich, dass von einer Stufe zur néchsten ein zusétzliches Elektron ionisiert
wird [Ric07]. Und nicht zuletzt werden durch Ladungstragerverschiebespannungen induzierte
Elektronen (,clock induced charges”) mit verstarkt. Die Dynamik nimmt daher mit steigender
Elektronenverstarkung ab, da der Potentialtopf eines Pixels zunehmend mehr Rauschen ent-
hélt. Wegen des Dunkelrauschens ist es besonders wichtig, den Sensor so tief zu kiihlen, dass
das Dunkelrauschen eine untergeordnete Rolle spielt. Beispielsweise betragt die Dynamik bei
einer Elektronenvervielfachung von 1000 nur noch 400:1 [Ric07|. Generell ist es also ratsam, die

Elektronenverstarkung moglichst klein zu halten.



2.5. Spektrometer 13

2.5 Spektrometer

Spektrometer fiir den optischen Bereich zerlegen einfallendes Licht mit Hilfe dispersiver Kompo-
nenten in seine verschiedenen spektralen Anteile. Ublich sind Prismen- oder Gitterspektrometer.
Es gibt aber auch interferometrische Spektrometer wie das FourierTransform-Infrarotspektro-
meter, bei dem das Spektrum mittels Fouriertransformation aus dem Interferogramm (Inten-
sitat aufgetragen iiber den Verschiebeweg eines Spiegels) berechnet wird. Zu den interferome-
trischen Spektrometern gehort auch das VIPA-Spektrometer (Virtually Imaged Phased Array).
Die spektrale Zerlegung erfolgt hier durch Mehrfachinterferenz aus ,yirtuell“ versetzten Licht-
quellen. VIPA-Spektrometer haben konstruktionsbedingt eine sehr hohe Effizienz, was sie fiir
verschiedene Anwendungen mit geringer Intensitét attraktiv macht. Daher wurde zunéchst ein
solches Spektrometer untersucht. Es hat sich aber gezeigt, dass VIPA-Spektrometer zwar eine
hohe Effizienz und Auflésung haben, der freie spektrale Bereich (FSR) jedoch viel zu gering ist,
um das Spektrum eines fs-Laserpulse aufzunehmen. Im Bereich der Brillouin-Spektroskopie hat
sich dieses Spektrometer dagegen als sehr geeignet erwiesen [Rei+12]. Abschnitt A.2 liefert einen
Uberblick iiber die Arbeiten zum VIPA-Spektrometer. Darunter findet sich auch eine Gegen-
iiberstellung von Theorie, Experiment und Simulation (Raytracing) sowie die Vorstellung eines
in C++ und Qt geschriebenen Programms zur Berechnung von VIPA-Spektrometern.

An dieser Stelle soll ein bestimmter Typ von Gitterspektrometern, das Czerny-Turner-Spektro-
meter, kurz vorgestellt werden. Die genaue Dimensionierung und Optimierung fiir die Integration
in den Aufbau zur Charakterisierung von ultrakurzen Laserpulsen wird in Abschnitt 4.5 darge-

stellt.

2.5.1 Czerny-Turner-Spektrometer

Dieser Spektrometertyp besteht aus einem Eintrittsspalt, einem kollimierenden Spiegel, einem
drehbar gelagerten, ebenen Gitter als dispersives Element und einem fokussierenden Spiegel. Als
Detektor kommt heutzutage meistens eine digitale Kamera zum FEinsatz. Der prinzipielle Auf-
bau ist in Abbildung 2.1 dargestellt. Bei kleinen Spaltbreiten des Eintrittsspaltes trifft das Licht
aufgrund von Beugung divergent auf den kollimierenden Spiegel, durch den das Strahlenbiindel
parallelisiert wird. Das bedeutet, dass der erste Spiegel eine Brennweite besitzen muss, die dem
Abstand zwischen Eintrittsspalt und Spiegel entspricht. Idealerweise erfolgt die Einkopplung in
das Spektrometer mit der gleichen numerischen Apertur, die auch das Spektrometer besitzt.
Aufserdem sollte der Spiegel fiir ein sensitives Spektrometer moglichst viel Licht einfangen. Da-
zu sollte er wenigstens so grok gewahlt werden, dass die nullte Beugungsordnung des auf den
Eintrittspalt treffenden Lichtes vollstdndig auf den Spiegel trifft. Dieser Strahldurchmesser soll
anschliefsend nicht von dem schriag gestellten Gitter beschnitten werden, wodurch sich die Min-
destgrofie des Gitters fiir maximale Effizienz des Spektrometers ergibt. Anschliefend reflektiert
das Gitter je nach Strichzahl die spektralen Anteile in unterschiedliche Richtung. Jeder Wellen-

lénge entspricht dabei ein paralleles Strahlenbiindel. Der Durchmesser und die Brennweite des
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Abbildung 2.1: Funktionsprinzip eines Czerny-Turner-Spektrometers

zweiten Spiegels sind durch die gewiinschte Auflésung, die spektrale Breite und die verwendete
Kamera bestimmt.

Das Czerny-Turner-Spektrometer ist aufgrund seines gefalteten Aufbaus verhédltnisméfig kom-
pakt und das auftretende Koma ist wegen der entgegengesetzten Drehung der Spiegel reduziert
[Cze+30]. Astigmatismus ist aber dennoch ein Problem, welches in Abschnitt 4.5.4 separat be-
handelt wird. Auf die ebenfalls auftretende sphérische Aberration sei an dieser Stelle hingewiesen.

Da Astigmatismus aber die groften Probleme bereitet, beschrankt sich diese Arbeit auf diesen
Abbildungsfehler.



3 Verfahren zur Charakterisierung

ultrakurzer Laserpulse

Ultrakurze Laserpulse, also Pulse im fs-Bereich oder kiirzer, sind schneller als elektrooptische
Sensoren. Das bedeutet, dass selbst sehr schnelle Fotodioden Anstiegs- und Abfallzeiten haben,
die ldnger sind, als der zu vermessende Laserpuls. Daher kann eine Fotodiode den zeitlichen
Intensitéatsverlauf I(¢) eines ultrakurzen Laserpulses nicht auflésen. Auch wenn es auf den ers-
ten Blick naheliegend scheint, das Spektrum I(w) des Laserpulses zu vermessen und die in-
verse Fouriertransformierte zu bilden, so entspricht dies nicht dem zeitlichen Intensitatsverlauf
F~H{I(w)} # 1(t), da keine Information {iber den zeitlichen Verlauf des Spektrums vorliegt und
somit nicht zwischen einem breitbandigen Puls oder einer kontinuierlichen Lichtquelle derselben
Breite unterschieden werden kann. Ein Puls gilt daher erst als vollstdndig charakterisiert, wenn
seine Amplitude und seine Phase als Funktion von Zeit oder Frequenz bekannt sind. Erst Ver-
fahren, die sich optisch nichtlinearer Prozesse bedienen, liefern eben diese Informationen.

Dieses Kapitel gibt einen kurzen Uberblick iiber Moglichkeiten zur Charakterisierung ultrakur-
zer Laserpulse. Die ersten Verfahren zur Pulscharakterisierung nutzten Autokorrelation [Die+-06].
Dabei wird der Puls mit sich selbst in einem nichtlinearen Medium {iberlagert und der eine Puls
gegeniiber dem anderen zeitlich verschoben. Die Intensitat des Korrelationssignals wird dann in
Abhéngigkeit von der zeitlichen Verschiebung detektiert. Neben dieser zeitlichen Autokorrelation
gibt es noch weitere Verfahren [Die+06]|, aber im Allgemeinen lésst sich durch Autokorrelation
nur die Pulsldnge bestimmen und nicht die Phase. Dariiber hinaus kommt es zu Mehrdeutigkei-
ten. Eine vollstdndige Pulsbeschreibung wurde erst durch spétere Verfahren erméglicht. Diese
lassen sich hauptséichlich in interferometrische und spektrale Verfahren einteilen. Als bekann-
teste Vertreter der beiden Gruppen werden SPIDER (,spectral phase interferometry for direct
electric-field reconstruction [lac+98|) und FROG (,frequency resolved optical gating” [Kan+93])
in den folgenden Abschnitten kurz erldutert. Zusétzlich konnen die Verfahren in Mehrschuss- und

Einzelschusstechniken unterteilt werden. Darum geht es im letzten Abschnitt dieses Kapitels.

3.1 Interferometrische Verfahren

Interferometrische Methoden zur Rekonstruktion von Amplitude und Phase eines elektrischen

Feldes, hier ein ultrakurzer Laserpuls, haben auf der einen Seite den Vorteil, dass sie zumeist
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eine direkte, also nicht iterative, Rekonstruktion erméglichen [lac+98]. Das ist schnell und selbst
auf leistungsschwachen Computern in Echtzeit moglich. Auf der anderen Seite wird oft ein wohl
definierter Referenzpuls benotigt [lac+98]. Das ist oft nicht nur unpraktikabel und umsténdlich,
sondern birgt auch weitere Risiken, da sich der Fehler des Referenzpulses auf die Messung aus-
wirkt. Dariiber hinaus muss, wie der Name schon sagt, interferometrische Stabilitdt gewahrleistet
sein. Das wohl bekannteste interferometrische Verfahren ist SPIDER (spectral phase interferome-
try for direct electric-field reconstruction) [lac+98]. Im Laufe der Zeit wurden weitere Varianten

wie u.a. SEA-SPIDER [Kos+05| entwickelt. Dies soll aber nicht Gegenstand dieser Arbeit sein.

3.1.1 SPIDER

Bei SPIDER handelt es sich um eine selbst referenzierende, interferometrische Methode [lac+98].
Selbst referenzierend bedeutet, dass auf den zuvor angesprochenen Referenzpuls verzichtet wer-
den kann und somit eine Fehlerquelle eliminiert ist. Dariiber hinaus ist SPIDER analytisch losbar
und somit schnell genug fiir Echtzeitanwendungen.

Beim SPIDER werden zwei Kopien des zu vermessenden Laserstrahls erzeugt. Die eine Kopie
wird mit einer zeitlichen Verzogerung 7 versehen, was im Frequenzraum einer spektralen Ver-
schiebung €2 entspricht. Die andere Kopie wird z.B. mit einem Gitterkompressor oder einem
dispersiven Glasblock sehr stark in der Zeitachse gestreckt. In der Konsequenz ist diese Kopie
dann so aufgebaut, dass de facto eine Frequenzkomponente nach der anderen vorkommt. Alle
drei Signale werden anschlieffend wieder in einem nichtlinearen Kristall vereinigt. Es sind kol-
lineare und nicht-kollineare Varianten moglich. Das durch einen x?-Prozess erzeugte Spektrum

I(w.) wird Interferogramm genannt und lésst sich wie folgt schreiben [lac+98].

I(we) = |E(we))? + | E(we + Q) + 2| E(we) E(we + Q)| cos [¢(we + Q) — d(we) +wer]  (3.1)

Dabei ist w, die zentrale Frequenz des Pulses. Die ersten beiden Terme in Gleichung 3.1 ent-
sprechen dem Spektrum des zu charakterisierenden Pulses und seiner um €2 spektral verscho-
benen Kopie. Der letzte Term enthélt eine spektrale Phasendifferenz. Addieren der einzelnen
Differenzen liefert letztlich die spektrale Phase. Die genauen Details des Algorithmus kénnen in
[Tac+98] nachgelesen werden. Die spektrale Amplitude wird aus der Messung des Pulsspektrums
gewonnen, indem die Wurzel aus der Intensitdt des Spektrums berechnet wird.

Problematisch fiir SPIDER sind Pulse mit spektralen Liicken [Keu+03]. SPIDER stellt also ein
einfaches und schnelles Verfahren zur Charakterisierung ultrakurzer Laserpulse dar. Dabei kommt
es wahrend der Messung ohne bewegliche Elemente aus. Nachteilig ist hauptséchlich die erforder-
liche interferometrische Stabilitdt und die nicht eindeutige Rekonstruktion sehr komplexer Pulse,

insbesondere solcher mit spektraler Liicke.



3.2. Spektrale Verfahren 17

3.2 Spektrale Verfahren

Bei den spektralen Verfahren wird immer der zu vermessende Laserpuls mit einem oder mehreren
weiteren Laserpulsen in einem nichtlinearen Kristall bzw. Medium tiberlagert. Das Grundprinzip
ist das ,optical gating“. Damit ist gemeint, dass im Fall von zwei Laserpulsen in dem Kristall
der eine zeitlich gegeniiber dem anderen Laserpuls verschoben wird und zu jedem Zeitpunkt das
dabei erzeugte Signal analysiert wird. Im Gegensatz zum SPIDER wird dann kein 1D-Spektrum
(Interferogramm) aufgenommen, sondern viele Spektren zu verschiedenen Zeiten, die aneinan-
der gefiigt ein Spektrogramm erzeugen (2D). Ublicherweise wird dies erreicht, indem auf dem
Eintrittsspalt des Spektrometers an jedem Punkt das Spektrum eines anderen Zeitpunktes abge-
bildet wird. Verwendet man also ein astigmatismuskompensiertes Spektrometer in Kombination
mit einem 2D-Array-Detektor (Kamera), entspricht das Kamerabild bereits dem Spektrogramm.
Der bekannteste Vertreter der spektralen Verfahren ist FROG, um den es im folgenden Abschnitt
geht. Als Grundlage dieses Abschnitts diente dabei das Buch [Tre00| von Rick Trebino. Es be-
handelt auch die Verfahren XFROG, Blind-FROG und Double-Blind-FROG. Diese Verfahren
werden direkt nach dem FROG Verfahren kurz erldutert, da sie den Ausgangspunkt fiir den
VAMPIRE darstellen. Die Funktionsweise und der Rekonstruktionsalgorithmus des VAMPIRE
Verfahrens wird allerdings erst im folgenden Kapitel erlautert. Der vorletzte Abschnitt dieses
Kapitels widmet sich der Gegeniiberstellung von Einzelschuss- und Mehrschusstechniken. Eine

kurze Zusammenfassung findet sich am Ende des Kapitels.

3.2.1 FROG

Man koénnte FROG (frequency resolved optical gating) mit ,Frequenzaufgelostem optischen Ab-
tasten libersetzen. Die Idee geht aus dem Namen schon fast hervor. Das zu untersuchende Signal
wird in diesem Fall mit einem gate-Signal abgetastet. Abgetastet meint hier, dass der Laserpuls
in einem nichtlinearen Kristall mit einem weiteren Signal (gate-Puls) iiberlagert wird. Die ,Riick-
meldung* des Abtastens stellt das generierte nichtlineare Signal dar. Wie bei der Autokorrelation
auch, dient eine Kopie des urspriinglichen Laserpulses als gate-Signal. Im Gegensatz zur Autokor-
relation wird jedoch nicht der zeitliche Intensitéatsverlauf des neu generierten Signals gemessen,
sondern das zeitlich aufgeloste Spektrum (Spektrogramm).

Nun gibt es viele verschiedene Moglichkeiten, zwei ultrakurze Laserpulse in einem nichtlinearen
Kristall zu tiberlagern und ein weiteres, nichtlineares Signal zu erhalten. Wie in Abschnitt 2.3 er-
wahnt, gibt es dabei kollineare Anordnungen und nicht-kollineare Anordnungen. Dariiber hinaus
gibt es Anordnungen, die eine x2- oder y3-Nichtlinearitit ausnutzen und weitere. Im Hinblick
auf die Beziehung zum VAMPIRE (siehe Kapitel 4) soll hier beispielhaft ein nicht-kollinearer
SHG-FROG in Mehrschussgeometrie als Grundlage dienen.

Der SHG-FROG besitzt wegen seines x2-Prozesses eine sehr hohe Effizienz im Vergleich zu an-
deren Verfahren, die oft auf y3-Prozessen beruhen. Ein SHG-FROG im Mehrschussaufbau kann

Pulse von gerade mal 1pJ Energie charakterisieren und wird daher z.B. fiir unverstiarkte Pulse
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Strahl-
| teiler nichtlineares Kamera,
w\wjm Medium -
A O W | Spektrometer
Verzogerung

Abbildung 3.1: Prinzip eines SHG-FROG in Mehrschussgeometrie
(Grafik abgeleitet von [Trell])

von Ti:Sa-Oszillatoren verwendet [Tre00].

Ein schematischer Aufbau eines SHG-FROG ist in Abbildung 3.1 gezeigt. In dieser Anordnung
trifft der zu vermessende Laserpuls E(t) zunéchst auf einen Strahlteiler. Der eine Teil E(t — 7)
wird iiber eine variable Verzogerungsstrecke gefiihrt und mittels einer Linse in einen nichtlinearen
Kristall fokussiert. Damit der andere Teil E(t) zeitgleich an dem Kristall eintrifft, durchlauft er
eine nicht gezeigte feste Verzogerungsstrecke und wird an die gleiche Stelle fokussiert. Dies kann
iiber dieselbe Linse gelost werden, wenn die Strahlen zuvor parallel gefiihrt wurden. Das hat
den grofen Vorteil, dass die beiden Spots automatisch im Kristall raumlich {iberlagert sind. Die
variable Verzogerungsstrecke dient dem Abtasten, also dem zeitlichen Verschieben eines Pulses
gegeniiber dem anderen Puls.

Das generierte Signal wird kollimiert und einem Spektrometer zugefiihrt. Um das Spektrogramm
zu erhalten, konnen entweder die Spektren zu verschiedenen Verschiebezeiten 7 aufgenommen
werden oder man synchronisiert eine Ablenkeinheit mit der variablen Verzogerungsstrecke in der
Art, dass jedem Punkt des Spektrometereintrittsspaltes eine andere Verschiebezeit 7 entspricht.
Verbunden mit einer 2D-Kamera ist das Kamerabild dann genau das gesuchte Spektrogramm.
Die beiden genannten Moglichkeiten zur Erzeugung des Spektrogramms erheben keinen Vollstéan-
digkeitsanspruch.

Mathematisch lasst sich das Spektrogramm I(w, 7) wie folgt beschreiben [Tre00].

00 2
I(w,7) ’ /_ By (8) Ba(t — 7) exp= dt (3.2)

Wihrend bei anderen x* FROG Varianten, wie ,polarization gating* FROG, das Spektrogramm
dem Betrachter durch seine Intensitétsverteilung bereits verdeutlicht, ob der Puls z.B. einen
up-chirp oder down-chirp besitzt, ist das SHG-FROG Spektrogramm symmetrisch beziiglich ei-
nes Zeitpunktes. Daher kann man nicht sofort erkennen, ob ein Puls einen up- oder down-chirp
besitzt. Dies fiihrt auch im Rekonstruktionsalgorithmus zu einer Doppeldeutigkeit (,direction
of time ambiguity*). Diese ,Zeitrichtungsdoppeldeutigkeit* ldsst sich umgehen, indem z.B. eine
weitere Messung mit einem verzerrten Puls aufgenommen wird [Tre00]. Dabei wird ein Stiick
Glas vor dem Strahlteiler platziert. Der so induzierte Chirp ist bekannt und liefert schlieflich

Klarheit, da nur eine Zeitrichtung in Frage kommt.
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Bei komplexen Pulsen existieren weitere Mehrdeutigkeiten, beispielsweise falls der Puls mindes-
tens eine spektrale Liicke aufweist und somit aus zwei oder mehr Einzelpulsen besteht. Denn zwei
Pulse mit einer um 7 verschobenen spektralen Phase liefern das gleiche Spektrogramm |[Tre00].
Betrachtet man einen Doppelpuls, so ist es sogar moglich, dass die Phase von nur einem der

beiden Pulse in Zeitrichtung gespiegelt ist [Tre00].

3.2.2 Vom XFROG zum Double-Blind FROG
XFROG

XFROG ist ein Akronym fiir ,Cross-correlation Frequency-resolved Optical Gating* [Lin+98|.
Im Gegensatz zu FROG, wo ein Laserpuls mit seiner Kopie abgetastet wird, verwendet XFROG
einen bereits charakterisierten Referenzpuls ERres(t — 7) zum Abtasten. Ist der charakterisierte
Referenzpuls intensiv, kann der zu charakterisierende Laserpuls weniger intensiv sein, wodurch
XFROG noch sensitiver als das ohnehin schon sensitive SHG-FROG Verfahren ist [Lin+99].
Betrachtet man das Spektrogramm, wird dieser Sachverhalt sofort deutlich.

e’} 2
Isra-xFrOG (W, T) X ‘/ E(t)Eget(t — 7) exp~ ™" dt (3.3)

Das Signalfeld ist das Produkt aus Referenzfeld und zu charakterisierendem Feld. Wenn das
Referenzfeld nur intensiv genug ist, kann das zu charakterisierende Feld entsprechend schwicher
sein und das Signalfeld ist immer noch intensiv genug, um detektiert zu werden. Moglich ist dies,
da beim XFROG nicht SHG (,second harmonic generation®), sondern SFG (,sum frequency ge-
neration“) oder DFG (,differenz frequency generation“) genutzt wird (SHG, SFG und DFG siehe
Abschnitt 2.3.1). Dariiber hinaus lassen sich mit XFROG auch UV-Laserpulse charakterisieren,
die sonst problematisch sind, da nichtlineare Medien bei entsprechenden SHG-Wellenléngen oft
nicht mehr transparent sind und Detektoren und Optiken fiir z.B. 200 nm nicht leicht verfiig-
bar sind [Lin+499]. Verwendet man einen infraroten Referenzpuls um einen UV-Laserpuls zu
charakterisieren, liegt das Signalfeld beim DFG-XFROG wieder etwa im infraroten Bereich, da
WSig = WTest — WRef 15t [Lin+99]. Weiterhin ist vorteilhaft, dass sich die beiden Eingangsfelder
nicht spektral {iberlappen miissen [Lin+99].

Sind die beiden Eingangsfelder unterschiedlich, tritt beim XFROG keine Zeitdoppeldeutigkeit
auf [Lin+98|. Die Mehrdeutigkeit in der spektralen Phase bei Pulsen mit separierten Frequenz-
komponenten ist aber dennoch auch beim XFROG gegeben [Tre00].

Blind FROG

In einigen Experimenten ist es zweckdienlich zwei Laserpulse gleichzeitig oder mit einem leich-
ten Zeitversatz zu messen. Das konnen beispielsweise Pump-Probe Experimente sein. Blind
FROG, urspriinglich als TREEFROG (,,Twin Recovery of E-field Envelopes FROG) eingefiihrt
[DeL+95], ist im Wesentlichen XFROG mit dem markanten Unterschied, dass anstelle des Re-

ferenzpulses ein unbekannter Puls verwendet wird. Insbesondere bei Pump-Probe Experimenten
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kénnte die Probe durch den nichtlinearen Kristall getauscht werden und falls ein Spektrometer
im Aufbau steht, kann dieses womdglich gleich zur Aufnahme des Spektrogramms genutzt wer-
den. Damit wéren beide Pulse am Ort der Probe charakterisiert. Speziell bei sehr kurzen Pulsen
bietet sich das an, da diese dazu tendieren selbst in Luft auseinander zu laufen.

Allerdings ist eine Rekonstruktion beider Pulse aufwéndiger, da nun nur noch das Spektrogramm
als Randbedingung vorhanden ist und keine Information iiber einen der beiden beteiligten Pulse.
Betrachtet man das Spektrogramm des XFROG (Gleichung 3.3) und bildet die Wurzel davon,

so entspricht die Form einer Faltung
o0
h(t) = / f(t)g*(t —that'. (3.4)
—00

Sind die Funktionen f(t) und g(¢) nicht bekannt und sollen bestimmt werden, spricht man von ei-
ner blinden Entfaltung. Allerdings besitzen eindimensionale Faltungen hiufig Mehrdeutigkeiten.
Ein Spektrogramm ist aber eine zweidimensionale Faltung (w und 7), deren blinde Entfaltung

tiberraschenderweise unter bestimmten Bedingungen eindeutige Ergebnisse liefert |Tre00].

Double-Blind FROG

Das eigentliche Problem des Blind FROGs ist, dass der Algorithmus langsam ist oder gar stag-
niert und ohne weitere Randbedingungen oft falsche Losungen liefert [Tre00].

Double-Blind FROG (DB FROG) bzw. ,,Two-trace Blind FROG* fiigt Randbedingungen in Form
eines zweiten Spektrogramms hinzu. Die konsequente Weiterfiihrung des SFG oder DFG Blind
FROG ist, beide Verfahren gleichzeitig anzuwenden. Moglich ist dies, wenn zwei nichtlineare
Kristalle, einer fir SFG und ein zweiter fiir DFG, zusammengefiigt werden [Tre00|. Dann bleibt
alles wie bei dem SFG Blind FROG mit dem Unterschied, dass das DFG-Spektrogramm eben-
falls auf das Spektrometer abgebildet werden muss. Die mathematische Beschreibung des SFG-
Spektrogramms ist analog zu Gleichung 3.3, wobei FRet(t) wieder das zweite Feld Eo(t — 7)
darstellt. In dem DFG-Spektrogramm wird aus Egef(t) das komplex konjugierte Feld E5(t — 7).
Den Rekonstruktionsalgorithmus kann man sich dabei als zwei ineinander greifende XFROG-
Algorithmen vorstellen, in dem ein Puls aus dem SFG-Teil des SFG-Spektrogrammbereiches den
referenzierten Puls fiir den DFG-Teil des DFG-Spektrogrammbereiches darstellt und anders her-
um [Won+12|.

Fiir Double-Blind FROG wurden bislang keine Mehrdeutigkeiten gefunden, aufer trivialen Mehr-
deutigkeiten wie die nullte und erste Ordnung der spektralen Phase [Won+12|. Dies wiederum
bedeutet nur, dass die absolute Zeit nicht bekannt ist.

Allerdings gibt es auch keinen mathematischen Beweis, dass keine nicht-trivialen Mehrdeutigkei-

ten existieren.

3.2.3 Einzelschuss- und Mehrschusstechniken im Vergleich

Bislang wurde bei allen FROG-Varianten nur ein Zeitversatz von 7 erwahnt, der z.B. iiber ei-

ne Verzogerungsstrecke mit Spiegeln realisiert wird. Allerdings sind keine Verzogerungsstrecken
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SFG-Signal i

Abbildung 3.2: Prinzip der Zeitachsenerzeugung bei Einzelschusstechniken: Signal 1
und Signal 2 (nur als ein Deltapuls eingezeichnet) tiberlagern sich in
einem nichtlinearen Kristall im Winkel von 6. Die Zeitachse entsteht

entlang der eingezeichneten gestrichelten weiffen Linie.

bekannt, die schnell und prézise genug wéren, innerhalb einer Pulsdauer im fs-Bereich einen
einzelnen Puls entlang eines anderen Pulses zu verschieben. Daher ist es notwendig zum Abtas-
ten viele Pulse zu verwenden. Jedes Pulspaar hat dann einen leicht unterschiedlichen zeitlichen
Versatz zueinander, bis der ganze Puls abgetastet ist. Wobei der ganze Puls tatséchlich ja aus
vielen Einzelpulsen besteht. Somit wird bei diesen Verfahren also nicht ein Puls sondern eine Art
zeitlicher Verlauf des Mittelwertes vieler Pulse ermittelt. Diese Technik wird Mehrschusstechnik
oder Mehrschussgeometrie genannt.

Der erforderliche zeitliche Versatz der Signale zueinander kann aber auch durch Wahl der Geo-
metrie erzeugt werden. Dazu werden die Eingangsfelder nicht wie {iblich mit sphérischen Optiken
auf einen kleinen Spot im Kristall fokussiert, sondern mittels Zylinderoptiken auf eine Linie fo-
kussiert. Der Begriff Linie ist hier idealisiert, da er die rdumliche und zeitliche Ausdehnung eines
Pulses ignoriert. Die beiden so fokussierten Linien iiberlagern sich rdumlich und zeitlich unter
einem Winkel 6 zueinander im nichtlinearen Kristall. Zum leichteren Versténdnis kann der ab-
tastende Puls als Summe von sehr vielen Pulsen, deren Pulsdauer gegen Null geht, angesehen
werden. In Abbildung 3.2 ist nur ein einzelner dieser kurzen Abstastpulse zusammen mit dem zu
bestimmenden Puls eingezeichnet. Man erkennt so deutlich, dass in dieser Anordnung von jedem
Punkt der Uberlappung ein Korrelationssignal zu einem anderen Zeitpunkt des zu bestimmenden
Pulses generiert wird. Entlang der entstehenden Linie des Korrelationssignals bildet sich somit
automatisch eine Zeitachse aus.

Die maximale Verzogerung AT ergibt sich aus dem Winkel 8 der Signale zueinander im Kristall,
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dem Strahldurchmesser der Eingangsstrahlen d und der Lichtgeschwindigkeit wie folgt [Tre00].

2d 0

Daher gibt es bei der Einzelschussgeometrie keine beweglichen Teile wiahrend der Messung und
somit keine darauf beruhenden Verzerrungen eines Spektrogramms. Dariiber hinaus koénnen,
hinreichende Intensitédt des Lasers vorausgesetzt, tatsachlich einzelne Laserpulse charakterisiert
werden. So lassen sich beispielsweise Aussagen tiber die Puls zu Puls Schwankungen eines La-
sers treffen. Besitzen die einzelnen Pulse nicht ausreichend Energie, kann {iber mehrere Pulse
gemittelt werden. Da in der Einzelschussgeometrie der Laserstrahl mittels zylindrischer Optik
als Linie in den nichtlinearen Kristall fokussiert wird, bekommt der rdumliche Chirp, also die
Veranderung des Spektrums entlang der fokussierten Linie, eine wichtige Bedeutung. Der raum-
liche Chirp wirkt sich dann direkt in der Zeitachse aus und kann ebenfalls zu Problemen in der
Rekonstruktion fithren. Weiterhin ist es wichtig ein homogenes Strahlprofil zu haben. Andernfalls
kénnen daraus ebenfalls Fehler in der Zeitachse entstehen. Gegebenenfalls muss das Strahlpro-
fil mit einem Raumfilter bereinigt werden. Grundsétzlich lassen sich alle FROG Varianten als
Mehrschuss- und Einzelschusstechnik realisieren.

Ein Aufbau in Mehrschussgeometrie hat den Nachteil, dass sich wahrend der Messung Teile bewe-
gen miissen, um den Abtastpuls zeitlich entlang des zu vermessenden Laserpulses zu verschieben.
Dabei muss auferdem der Strahl des Korrelationssignals entlang des Eintrittsspaltes des Spek-
trometers verfahren werden, um eine Zeitachse im Spektrogramm zu erzeugen. Beide Aktoren
miissen sich moglichst linear oder wenigstens definiert und vor allem synchronisiert zueinander
bewegen. Andernfalls ist das entstehende Spektrogramm verzerrt und fiihrt zu Messfehlern oder
verhindert gar eine Rekonstruktion. Vorteil ist, dass der Laserstrahl im Kristall auf einen klei-
nen Spot fokussiert wird. Ein rdumlicher Chirp oder inhomogenes Strahlprofil des Pulses wirkt
sich daher deutlich weniger auf das Messergebnis aus. Da die Eingangsfelder auf einen kleinen
Bereich fokussiert werden, ist die Intensitdt deutlich hoher als bei einem Einzelschussverfah-
ren, bei dem die Eingangsfelder auf eine Linie fokussiert werden. Dies hat zur Folge, dass die
Mehrschussgeometrie um mehrere Grofsenordnungen empfindlicher ist. Problematisch kann die
Mehrschussgeometrie aber sein, wenn sich einzelne Laserpulse stark voneinander unterscheiden.
Selbst wenn einzelne Pulse eines Oszillators oder Verstéirkers ausgekoppelt werden kénnen, ist
eine gewisse Mindestanzahl an Pulsen notwendig, um den einen Puls gegeniiber dem anderen
Puls zu verschieben. Die Mindestanzahl hidngt dabei von der gewiinschten Zeitauflosung oder

vielmehr von dem Zeitinkrement und der Pulsliange ab.

3.3 Zusammenfassung

Im Wesentlichen ldsst sich Pulscharakterisierung in interferometrische Verfahren, wie SPIDER,

und spektrale Verfahren, wie FROG, unterteilen. Daneben gibt es auch Mischformen (z.B. TAD-
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POLE Akronym fiir ,temporal analysis, by dispersing a pair of light e fields* [Fit+96]) und tomo-
graphische Verfahren (z.B. TURTLE Akronym fiir ,tomographic ultrafast retrieval of transverse
light E-fields* [Sch+-08]), auf die hier nicht néher eingegangen wurde.

SPIDER kommt ohne iterativen Algorithmus aus und liefert direkt die Lésung. Jedoch besitzt
SPIDER Doppeldeutigkeiten in der spektralen Phase bei Pulsen mit spektralen Liicken [Keu+03].
Alle spektralen Verfahren beruhen dagegen auf einem iterativen Rekonstruktionsalgorithmus zur
Bestimmung des zeitlichen Amplituden- und Phasenverlaufes. Leider fehlt es an einem mathe-
matischen Beweis, dass eine gefundene Losung auch tatséchlich die richtige Losung ist. Es ist von
einigen Verfahren bekannt, dass sie Mehrdeutigkeiten besitzen, weshalb weitere Randbedingun-
gen hinzugefiigt (sieche DB FROG aus Abschnitt 3.2.2) oder neue Verfahren entwickelt wurden.
Generell besteht der Wunsch lineare Verfahren zu finden oder wenigstens mit x? Verfahren Pulse
zu charakterisieren, um ein moglichst sensitives Verfahren zu besitzen. Idealerweise ist das Ver-
fahren spektral (keine interferometrische Stabilitdt notwendig), in Einzelschussgeometrie (keine
beweglichen Komponenten, keine zwingende Mittelung tiber viele Pulse) und ein mathematischer

Beweis fiir Existenz und Eindeutigkeit einer Losung liegt vor.






4 Pulscharakterisierung mittels
Einzelschuss - VAMPIRE

Im vorhergehenden Kapitel wurde das Problem der Eindeutigkeit einer Losung parallel jeweils
kurz angesprochen. 2004 wurden in [Sei+04] neben nichttrivialen Mehrdeutigkeiten auch die Be-
dingungen fiir die Eindeutigkeit einer Losung aufgezeigt. Da auch der SHG-FROG formal dem
Blind FROG fiir E(t) = FEs(t) entspricht und XFROG genau genommen ebenso ein Blind FROG
ist (Referenzpuls als Randbedingung hinzugefiigt), treffen die Aussagen gleichermafien auf diese
Verfahren zu.

Aus dem Blind FROG wurde mit dem Wissen aus [Keu+03] und [Sei+04] ein neues Pulscha-
rakterisierungsverfahren entwickelt. Es ist mit dem Namen VAMPIRE (,yvery advanced method
for phase and intensity retrieval of e-fields*) in 2009 verdffentlicht worden [Sei+09|. Zwei Jah-
re spater wurde ein softwarebasiertes Verfahren zur automatischen Erkennung von Geféafsen in
der Netzhaut auf denselben Namen getauft (,Vessel Assessment and Measurement Platform for
Images of the REtina“ [PR+11]). Dieses Verfahren hat nichts mit dem hier beschriebenen VAM-
PIRE zu tun und wird daher nicht weiter beschrieben. Bei der hier beschriebenen Technik wird
der Blind FROG um Filterelemente erweitert, die die Eindeutigkeitsbedingungen aus [Sei+04]
sicherstellen. Zusétzlich werden Randbedingungen in Form der urspriinglichen Pulsspektren in
den Rekonstruktionsalgorithmus eingebracht, der so schneller konvergiert.

In diesem Kapitel wird zundchst das VAMPIRE Verfahren erklart und anschliefsend der Rekon-
struktionsalgorithmus schematisch erlautert.

Wiéhrend in [Sei+09] eine Mehrschussversion des Verfahrens realisiert wurde, wird im Folgenden
eine Einzelschussversion vorgestellt. Dabei wurde besonderes Augenmerk darauf gelegt, dass ei-
ner der beiden Pulse kein dispersives Medium durchlauft und somit moglichst unveréndert bleibt.
In den Unterabschnitten finden sich auferdem detaillierte Ausfiihrungen iiber die Bestimmung
einer geeigneten Spektrometerkamera fiir das SFG-Signal sowie die Dimensionierung und Op-
timierung der gebauten Spektrometer. Zuséatzlich wird auf die Kristalle BBO und BIBO sowie
erste Testmessungen mit diesen eingegangen. Abschliefend wird an ausgewéhlten Messungen die

vollstdndige Rekonstruktion demonstriert sowie potentielle Fehlerquellen aufgezeigt.
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4.1 VAMPIRE

Wiéhrend bei einigen FROG Varianten Mehrdeutigkeiten bekannt sind, wurden beispielsweise
beim XFROG noch keine gefunden. Das bedeutet aber nicht, dass diese Verfahren immer eindeu-
tige Losungen liefern. Kommt man zu Pulsen mit spektralen Liicken, wie z.B. Soliton-Molekiilen
[Hau+07], versagt auch das SPIDER Verfahren, da die spektrale Phase an dieser Stelle nicht
wohl definiert ist und es zu Phasenspriingen um 7 kommen kann [Sei-+09].

In [Sei404]| wird gezeigt, dass es nicht ausreicht, zusétzlich zum Spektrogramm die Spektren
der Eingangsfelder als Randbedingung fiir die Rekonstruktion zu nutzen. Aber es ist hilfreich,
da die iibrigen Mehrdeutigkeiten durch ein nicht-zentralsymmetrisches Spektrogramm und Be-
dingungen an einen der beiden Laserpulse umgangen werden konnen. Konkretisiert konnen die
Anforderungen an die Eindeutigkeit der Losung aus [Sei-+04; Sei+09| wie folgt zusammengefasst
werden:

1. Das Spektrogramm darf nicht zentralsymmetrisch beziiglich einer Zeitachse sein.

2. Die Spektren der Eingangspulse miissen bekannt sein.

3. Das Abtastsignal muss das zu bestimmende Signal spektral liickenlos iiberlappen.

Da, wie auch bei dem Blind FROG Verfahren, beide Laserpulse charakterisiert werden, kann der
Abtastpuls so modifiziert werden, dass beide Pulse zusammen ein nicht-zentralsymmetrisches
Spektrogramm erzeugen.

In diesem Kapitel wird fiir die mathematische Beschreibung die Notation aus [Sei+09| iiber-
nommen. Die Frequenz des SFG-Spektrometers ist 2, die Verzogerung ist 7. Die Frequenz des

Eingangsfeldes ist w. Das Spektrogramm lésst sich nun mittels einer Amplitudenfunktion

G(w, Q) = [E1(w)] |E2(2 — w)] (4.1)
und einer Phasenfunktion
P(w, Q) = ¢1(w) + ¢2(2 — w) (4.2)
wie folgt schreiben [Sei-+09]:
00 2
I(Q,7) x ‘/ G(w, Q) exp @D exp™T dw| . (4.3)

Bei dem VAMPIRE Verfahren werden die Spektren der Eingangspulse ebenfalls gemessen, wes-
halb die Funktion G(w, <) sofort fiir die Rekonstruktion zu Verfiigung steht. Dariiber hinaus
verfligt der Strahlengang des zweiten Eingangsfeldes (Signal 2) iiber einen Aufbereitungsfilter
(,conditioning filter”), der in der Lage ist, die spektrale Phase ¢3(2 —w) und die temporale Pha-
se ¢o(t — 7) so zu andern, dass die Bedingungen an das Spektrogramm erfiillt sind [Sei+09]. In
Abbildung 4.1 ist eine vereinfachte, mogliche Realisierung eines Einzelschuss-VAMPIREs skiz-
ziert. Der Filter fiir die spektrale Phase kann aus einem Mach-Zehnder-Interferometer bestehen,
in dessen einem Arm ein dispersives Medium steht - beispielsweise ein SF10-Glas von ein paar
cm Dicke. Die Anderung der spektralen Phase sorgt, wie in Abschnitt 2.2 beschrieben, fiir ei-

ne zeitliche Dehnung des Pulses zusammen mit einem Chirp. Das Spektrogramm besteht nun
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Abbildung 4.1: Prinzipskizze eines Einzelschuss-VAMPIRESs

Die Verzogerungen At; und Aty sind unabhéngig von der zeitlichen

Verschiebung 7. Diese entsteht direkt in dem nichtlinearen Medium
(NLM). At; und Aty dienen der zeitlichen Verschiebung der Teilpulse
von Eo(t — 7) gegentiber Ey(t).

(MZI - Mach-Zehnder-Interferometer als Aufbereitungsfilter, ND - Neu-
traldichtefilter, SF10 - Glasblock z.B. aus SF10)

nicht mehr nur aus einem SFG-Signal, sondern vielmehr aus zwei SFG-Signalen, wobei das ei-
ne die Kreuzkorrelation von Signal 1 und dem gechirpten Teil von Signal 2 darstellt und das
andere SFG-Signal aus der Kreuzkorrelation von Signal 1 und dem anderen Teil von Signal 2
besteht. Aufgrund des eingefiigten Chirps kann sichergestellt werden, dass das Spektrogramm
nicht zentralsymmetrisch ist. Der Filter fiir die temporale Phase sorgt dafiir, dass auch die letzte
Anforderung erfiillt ist. Dabei ist sicherzustellen, dass Signal 2 das zu charakterisierende Signal
1 spektral vollstandig und liickenlos tiberdeckt. Diese Bedingung lasst sich leicht priifen, da die
Spektren der beiden Pulse aufgenommen werden. Als Filter wird in [Sei-+09| vorgeschlagen, eine
eventuelle spektrale Liicke in Signal 2 durch Selbstphasenmodulation, z.B. in einer Glasfaser,
zu schliefsen. Es kann natiirlich auch ein externer fs-Laser verwendet werden. Es ist allerdings
darauf zu achten, dass dieser breitbandig genug ist und keine spektralen Liicken aufweist. Die

Zentralwellenléingen kénnen voneinander abweichen [Sei+09].

4.2 Rekonstruktionsalgorithmus des VAMPIREs

Das VAMPIRE Verfahren basiert auf dem Blind FROG. Dennoch kommt hier ein neuer Algorith-

mus zum Tragen. Dieser soll im Folgenden kurz erlautert werden. Es sei an dieser Stelle auf die



28 4. PULSCHARAKTERISIERUNG MITTELS EINZELSCHUSS - VAMPIRE

Quellen [Sei+09; Sei+14] verwiesen. Insbesondere [Sei+14] erldutert den Algorithmus genauer,
als es an dieser Stelle moglich ist, weshalb dieser Abschnitt nur [Sei+14| zusammenfasst.

Wie zuvor beschrieben, ergibt sich das Spektrogramm nach Gleichung 4.3. Die Integrations-
grenzen sind dort mit —oo bis oo angegeben. Fiir eine erfolgreiche Rekonstruktion miissen die
Informationen natiirlich im Spektrogramm enthalten sein, weshalb am Rand des Spektrogramms
moglichst keine Intensitdt mehr vorhanden ist. Tatséchlich sind die Integrationsgrenzen also end-
lich. Die Funktionen G(w, ) und P(w,€?) sind in den Gleichungen 4.1 und 4.2 definiert, wobei
|E1(w)| und |E2(w)| durch separate Messung bereits bekannt sind. Die einzig unbekannte Funk-
tion ist also P(w,(2) mit den darin enthaltenen Phasen ¢;(w) und ¢2(w). Jeder Frequenz €2 des

Spektrogramms kann nun ein eindimensionales Phasenproblem zugeordnet werden.
|Eq(T)| o ’/Gg(w) exp @) exp™7 duw (4.4)

Die Losung jedes Phasenproblems ist wegen des nicht zentralsymmetrischen Spektrogramms
eindeutig [Sei4-04]. Zur Losung kann der Gerchberg-Saxton Algorithmus [Ger+72] verwendet
werden. Es ist zwar bekannt, dass der Algorithmus schnell stagniert, aber mit giinstigen Start-
werten kann dies umgangen werden [Sei+14|. Da |Eq(w)| und Gq(w) sich nur langsam entlang
Q) dndern, ist eine Losung des Phasenproblems fiir €2 ein guter Startwert fiir das Phasenproblem
an den Stellen € + AQ und Q — AQ. Es ist zwar trotzdem moglich, dass der Gerchberg-Saxton
Algorithmus stagniert, aber in diesem Fall kann er mit verédnderten Startbedingungen neu ge-
startet werden.

Da die absolute Phase unbestimmt ist, bestimmt der Losungsalgorithmus nur eine Phase, die sich

aus der relativen Phase P(w, ) und einer beliebigen Funktion F'(w,(2) zusammensetzt [Sei+14]
expih(“”m = expip(“”Q) expiF(Q) . (4.5)

Mit der normierten, komplexen Funktion X () = expf’ () Jasst sich die Matrix
M(w,Q) = G(w, Q) expT @ X(Q) (4.6)
= E1(w)E5(Q — w) X(Q) (4.7)

bilden. Da X (£2) nicht von w abhéngt, lasst sich X (2) durch Mittelung iiber w aus der Gleichung

4.7 ableiten und es ergibt sich somit

M(w,Q
X(Q) « ij El(w)é2(9)_ o (4.8)

Wird die Matrix M (w, Q) durch X (Q2) geteilt, verbleibt die Matrix M (w, §2) mit den urspriing-
lichen Feldern

My (w,Q) = M(w,Q)/X(Q) = M(w, Q)X*(Q) (4.9)
= E1(w)Ex(Q — w). (4.10)
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Durch Substitution von ' = £ — w ergibt sich
Mg(w, Q/) = Ml(w, Q + LU) = El(w)EQ(Q/). (411)

Da die elektrischen Felder eindimensionale Vektoren sind, wird die Matrix M (w, ) wie folgt

gebildet

Ms(w, Q) = EL (w)Ey (). (4.12)
Bilden der Pseudoinversen

Fi(w) x E;(Q')MQT(w, ) (4.13)
und

Exy(Q) < B (w)Ms(w, ) (4.14)

liefert die elektrischen Eingangsfelder, die dann zur nichsten Iteration beginnend mit Gleichung
4.8 genutzt werden [Sei+14|. Der Ablauf des Algorithmus ist in Abbildung 4.2 dargestellt. Im
ersten Schritt werden mit dem Gerchberg-Saxton Algorithmus und mit Hilfe der Spektren I (w),
Iy(w) und den Zeilen Ig(7) des Spektrogramms die eindimensionalen Phasenprobleme gelost.
Dabei wird die Losung exp?2@) fiir das Phasenproblem bei der nichsten Frequenz Q = Q + AQ
verwendet. Als Ergebnis dieser Schleife werden die einzelnen Gq(w) und expe@) als Vektoren
G(w, Q) und exp™@ Y zusammengefasst und an die zweite Stufe iibergeben. Dort findet die
Singularwertzerlegung statt und liefert nach wenigen Iterationen die komplexen Felder Fj(w)
und Fs(w).

Der Algorithmus ist vergleichsweise schnell und robust, eignet sich aber nicht generell fiir ein
Blind FROG Schema, da die Eindeutigkeit aufgrund des fehlenden Aufbereitungsfilters nicht
gegeben ist [Sei+09].

4.3 Aufbau eines Einzelschuss-VAMPIRESs

Die in [Sei+09] realisierte Mehrschussversion des VAMPIREs hat den Nachteil, wie jedes andere
Mehrschussverfahren auch, dass wiahrend der Messung optische Komponenten bewegt werden
miissen, um den Abtastpuls entlang des zu vermessenden Pulses zu verschieben. Besonders kri-
tisch ist dabei, dass der Abtastweg moglichst linear sein muss und eine zweite Bewegung dazu
synchronisiert den Strahl in einem Winkelbereich ablenkt. So wird jedem Zeitpunkt 7 ein Punkt
entlang des Spektrometerspaltes zugeordnet. Geschieht dies nicht auf definierte Weise, ist das
Spektrogramm verzerrt und ein Entzerren ist dann nur mit Zusatzinformationen mdoglich. Eine
Rekonstruktion der Pulse wiirde folglich falsche Ergebnisse liefern oder fehlschlagen.

Bei Einzelschussverfahren, beispielsweise auch beim Einzelschuss-FROG oder andere Verfahren,
werden der zu vermessende Puls und der Abtastpuls in einem spitzen Winkel zueinander mit
einer Zylinderlinse auf einen nichtlinearen Kristall fokussiert. Es bilden sich dabei zwei Linien
fokussierten Lichtes. Wie in Abschnitt 3.2.3 erldutert, rastern diese sich aufgrund der geome-

trischen Anordnung gegenseitig ab. Es gibt nun keine beweglichen Komponenten mehr und die
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Abbildung 4.2: Schematische Darstellung des VAMPIRE-Algorithmus aus [Sei+ 14|
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Zeitachse bildet sich entlang der Linie der Uberlappungsvolumina. Die Zeitachse ist automatisch
linear und kann direkt auf das Spektrometer abgebildet werden, um das Spektrogramm zu er-
zeugen. An dieser Stelle sei darauf hingewiesen, dass zwingend ein abbildendes Spektrometer
verwendet werden muss. Damit ist vor allem gemeint, dass es astigmatismuskorrigiert sein muss.
Andernfalls wire entweder die spektrale oder die zeitliche Auflésung des Spektrogramms schlecht
oder gar beide.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine Einzelschussversion des VAMPIREs in SFG-Anordnung
entwickelt. Dabei wurde besonderes Augenmerk darauf gelegt, dass der zu vermessende Laser-
puls (Signal 1) keine unnotige Verdnderung durch dispersive Medien erfahrt. Der Strahlengang
wurde deshalb so entworfen, dass das erste dispersive Medium, welches der Laserpuls erfahrt, der
nichtlineare Kristall ist. Sdmtliche Strahlteiler sind von der Firma Newport und besitzen speziel-
le Antireflex-Beschichtungen mit einer geringen Gruppengeschwindigkeitsdispersion auf Vorder-
und Riickseite, um eine Pulsdispersion zu verhindern. Sie sind optimiert fiir Wellenlédngen von
700 nm bis 950 nm und damit ideal fiir Ti:Sa-Laser. Analog zum ZAP-SPIDER (,zero-additional-
phase SPIDER) [Bau+04| handelt es sich hier um einen ZAP-VAMPIRE.

Dieser VAMPIRE wurde auf einer 120 cm x 60 cm grofsen und 25 mm dicken Lochraster-Grund-
platte aus Aluminium mit Wabenstruktur im Innern (Thorlabs PBG51507) aufgebaut. Sie ist
sehr leicht, bietet aber genug Stabilitdt. Der gesamte Aufbau ist daher transportabel. Auf der
Grundplatte finden alle Komponenten bequem Platz und Umriistungen sind flexibel moglich.
Ebenfalls auf dieser Grundplatte finden sich die beiden in Abschnitt 4.5.1 und in Abschnitt 4.5.2
vorgestellten Spektrometer. Sie wurden auf massiven Aluminiumgrundplatten mit Lochraster
aufgebaut und senkrecht auf der grofsen Grundplatte montiert. Die Eintrittsspalte der beiden
Spektrometer sind daher parallel zum optischen Tisch.

Abbildung 4.3 zeigt ein Foto des Aufbaus, jedoch ohne die Spektrometer. Zum besseren Ver-
stdndnis wurde der Strahlenverlauf eingezeichnet.

Die ersten beiden Spiegel dienen der flexiblen Einkopplung in den VAMPIRE, welche durch die
beiden Blenden, im Bild mit einem B gekennzeichnet, iiberpriift werden kann. So muss nach
einem Standortwechsel nicht der gesamte Aufbau neu justiert werden. Der Strahlteiler ST1 re-
flektiert den zu vermessenden Puls E;(t) und separiert einen Anteil, der den Aufbereitungsfilter
durchlauft. Der Filter ist hier durch ein Mach-Zehnder-Interferometer realisiert. Strahlteiler ST2
trennt den Strahl auf, wihrend Strahlteiler ST3 die beiden resultierenden Strahlen wieder in
einem vereinigt. In dem linken Arm des Interferometers befindet sich ein Filterrad mit verschie-
den dicken Glédsern der Sorte SF10 und ZF4. Da die Gléaser gehaltert sind, kénnen auch leicht
mehrere Gléser hintereinander angeordnet werden. Im oberen Arm ist ein weiteres Filterrad mit
metallischen Grauglésern mit optischen Dichten von 0.04 bis 2.5 (Newport 5249NF) eingefiigt. So
kann schnell und flexibel dafiir gesorgt werden, dass beide Anteile des Interferometers ein dhnlich
intensives SFG-Signal erzeugen. Das ist hilfreich, damit nicht einer der beiden SFG-Anteile ein
schlechteres Signal-zu-Rausch-Verhéltnis bekommt. Im Aufbau sind drei Verzégerungsstrecken

mit delay gekennzeichnet. Diese Verzogerungen haben nichts mit dem 7 zu tun, welches den zeit-
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Abbildung 4.3: Foto des Einzelschuss-VAMPIRE Aufbaus mit eingezeichnetem Strah-
lengang (Draufsicht).
Der Laserpuls wird mittels Strahlteiler 1 (ST1) in zwei Signale zer-
legt. Beide Signale werden durch spiegelnde Zylinderoptiken zu Linien
fokussiert, die sich im Kristall iberlagern und das nichtlineare Korre-
lationssignal erzeugen. Der Bereich zwischen ST2 und ST3 macht den
Aufbereitungsfilter aus.
(B - Blende, ND - Grauglas, SM- sphérischer Spiegel, CM - zylindri-
scher Spiegel, VS-vertikale Stange, NLM - nichtlineares Medium)

Weitere Erlauterungen siehe Text.

lichen Versatz der beiden Signale zueinander bezeichnet. Sie dienen vielmehr dem Abgleich der
unterschiedlichen Wegstrecken, damit alle drei Laserpulse quasi zeitgleich im Kristall ankommen.
Die oberste Verzdgerungsstrecke hat einen sehr weiten Verfahrweg und dient hauptséchlich dem
Abgleich der Wegunterschiede, falls der Strahlteiler ST1 nicht genutzt wird und Es(t —7) separat
eingekoppelt werden soll.

Die Fokussierung der Laserpulse zu Linien ist hier nicht wie iiblich mit einer Zylinderlinse ge-
16st, sondern mit mit vier Spiegeln. Die beiden mit CM gekennzeichneten Spiegel sind konvexe
Zylinderlinsen mit einem Kriimmungsradius von 51,5 mm, die mit einer dielektrischen HR800-
Beschichtung von Laser Components GmbH verspiegelt wurden. HR steht dabei fiir ,high reflec-
tivity* und 800 fiir die Zentralwellenldnge der fiir fs-Pulse optimierten Spiegelbeschichtung. Die
Bandbreite betrdgt ca. 200 nm. Die zylindrischen Spiegel wurden so angeordnet, dass sie die La-

serstrahlen in der Ebene parallel zum optischen Tisch aufweiten. Die aufgeweiteten Laserstrahlen
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Abbildung 4.4: Strahlaufweitung und Fokussierung zu Linien (Draufsicht). Der gezeich-
nete Bereich entspricht in Abbildung 4.3 etwa dem Bereich zwischen den
Bezeichnungen SM und NLM.
(CM - Zylinderspiegel, SM - sphérischer Spiegel, KS - 45° Umlenk-
spiegel nach oben (iiber Magnethalterung variabel einzusetzen), NLM -
nichtlineares Medium, 6 - Winkel zwischen den beiden Eingangspulsen)

Weitere Erlauterungen im Text.

werden dann in dieser Ebene mit den beiden sphérischen Spiegeln SM wieder parallelisiert. Die
sphérischen Spiegel haben eine Brennweite von 125 mm und sind mit einer fiir leicht schrigen
Lichteinfall angepassten HR800 Beschichtung versehen. In der Ebene senkrecht zum optischen
Tisch werden die Laserstrahlen durch die sphérischen Spiegel fokussiert. So ergibt sich fiir jeden
der drei Laserstrahlen eine fokussierte Linie in dem nichtlinearen Kristall. Zuvor wurde diese An-
ordnung in einem Raytracing-Programm (Zemax) simuliert und dabei giinstige Kombinationen
aus Brennweiten und Absténden getestet. Abbildung 4.4 zeigt die Draufsicht dieser eindimensio-
nalen Strahlaufweitung.

Um ein Summenfrequenzsignal zu erhalten, miissen sich die Pulse in Raum und Zeit iiberlagern
und zusétzlich muss der Kristall in zwei Achsen richtig gedreht sein und moglichst im Brenn-
punkt stehen. Es ergeben sich daraus eine Vielzahl an Freiheitsgraden. Stimmt auch nur ein
Freiheitsgrad nicht, ist die Summenfrequenzgenerierung sehr ineffizient bis unmoglich. Daher ist
es wichtig, strukturiert nach dem Signal zu suchen. Fiir die Justage hat es sich als &ufserst hilfreich
erwiesen, zwischen den sphérischen und den zylindrischen Spiegeln eine magnetische Basisplat-
te zu montieren. Darauf kann ein Spiegel (in Abbildung 4.4 mit KS bezeichnet) auf einem 45°
Adapter mit einem magnetischen Gegenstiick befestigt werden. Auf diese Art und Weise ist es
moglich, die Strahlen senkrecht nach oben abzulenken. Zusédtzlich wurde eine massive vertikale

Stange (in Abbildung 4.4 mit VS bezeichnet) auf der grofsen Grundplatte befestigt, an der iiber
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Abbildung 4.5: Interferenz zweier zu Linien fokussierter Laser (aufgenommen mit einer
Edmund Optics EO-5012M Kamera). Die Interferenz ist nur in der Mit-
te sichtbar, da der Laser wahrend der Messung im pulsenden Betrieb
lief. Andernfalls wére die Interferenz iiber die gesamte Breite sichtbar.
Da die Kamera lediglich der Justierung dient, wurde kein Wert darauf

gelegt, dass der Laser parallel zu einer Chipkante ausgerichtet ist.

zwei Verschiebetische eine Aufnahme fiir weitere Detektoren befestigt ist. Wird nun eine sehr
schnelle Photodiode an die Stelle des neuen Brennpunktes platziert und diese an ein schnelles
Oszilloskop angeschlossen, ist ein grober Wegldngenabgleich moglich (10 ps &~ 3 mm). Dazu wer-
den durch Veréndern der Wegliangen die Pulse auf dem Oszilloskop zum Uberlapp gebracht. Die
Genauigkeit liegt dabei allerdings nur im mm-Bereich. Ist der grobe Abgleich erfolgt, kann anstel-
le der Photodiode eine Kamera mit moglichst kleinen Pixeln in dem gemeinsamen Brennpunkt
platziert werden. Damit ist ein sehr genauer Wegléngenabgleich moglich. Die Interferenzldnge
von fs-Laserpulsen liegt in der Grofsenordnung der Pulsdauer und somit kann die Interferenz
zweier Pulse nur dann direkt im Kamerabild beobachtet werden, wenn die Wege gleichlang sind.
Bei einem Puls von 100 fs liegt die Genauigkeit im unteren pm-Bereich. Eine Aufnahme mit ei-
ner Edmund Optics Kamera vom Typ EO-5012M mit 2,2 pm groften Pixeln ist in Abbildung 4.5
dargestellt. Der Bereich der Interferenz ist auf dem Sensor knapp 300 pm lang.

Die Breite der Linie kann wie folgt berechnet werden. Der Fleckdurchmesser eines fokussierten

GauR-Strahls ergibt sich zu [Eic+10]

Dabei ist wy der kleinste Radius des fokussierten Strahls, A die Wellenlénge des Lichtes, f die
Brennweite der Linse und D der Durchmesser der Linse oder der Durchmesser des Strahls an
der Linse - je nachdem was kleiner ist. Die Hohe des aufgeweiteten Laserstrahls betrug auf dem
sphérischen Spiegel etwa die Halfte seines Durchmessers also D = 0,5”/2 = 6,35 mm. Wird die
Wellenlédnge von etwa A = 800 nm und die Brennweite des Spiegels von f = 125 mm beriicksich-
tigt, liegt der erwartete Wert fiir die Fokusbreite der Linie am Ort des Kristalls bei > 20 pm.
Anhand des Kamerabildes ldsst sich die Fokusbreite grob bestimmen. Dazu wurde die Intensitét
senkrecht zu der Linie in einem Diagramm eingetragen (blaue durchgezogene Linie in Abbildung
4.6) und daran eine Gauk-Kurve angelegt (griin gestrichelt). Zusitzlich wurde die Intensitéit 1/e?
eingezeichnet (orange gepunktet-gestrichelt). An der Intensitét der Aufnahme ist erkennbar, dass

die Kamera leicht iiberbelichtet ist, daher ist die maximale Intensitdt der Gaul-Kurve gleich 1
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Abbildung 4.6: Auswertung der Linienbreite im Fokus:
Normierte Intensitit entlang der schwarzen Linie in Abbildung 4.5
(blaudurchgezogen), Gauk-Kurve (griin gestrichelt), 1/e2-Linie (oran-
ge gepunktet-gestrichelt). Die Messung ist leicht iiberbelichtet, weshalb

die blaue Kurve am oberen Ende horizontal verlauft.

und die der Kamera etwas niedriger. Die Flanken sind auch nicht ganz deckungsgleich, da bei
der Auswertung keine Interpolation zwischen den Pixeln vorgenommen wurde. Die Schnittpunk-
te der 1/e2-Linie mit der Gauk-Kurve wurden bestimmt und die Differenz mit der Pixelgréfie
multipliziert. Es ergibt sich so eine Liniendicke von ca. 29 pm. Das scheint deutlich mehr als
der erwartete Wert zu sein, allerdings ist der verwendete Laser leicht divergent und die beiden
Linien waren eventuell nicht perfekt iiberlagert. Als obere Abschéitzung der Liniendicke kann
die Messung dennoch gut verwendet werden. Die Schérfentiefe T' = 2z, ist das Zweifache der
Rayleighlinge zg und kann mit der Relation wy = v/2gAm |Eic+10] berechnet werden. Sie ergibt
sich mit Gleichung 4.15 zu T' > 80 pm. Bei sehr diinnen nichtlinearen Kristallen (=30 pm) muss
die Position im Fokus daher nicht exakt stimmen, um ein SFG Signal zu erhalten. Dicke Kristalle
(z.B. L = 1 mm) koénnen verwendet werden, aber die Konversionseffizienz steigt vermutlich nicht
mehr mit L2, Das liegt daran, dass die anregende Intensitiit auRerhalb der Schérfentiefe deutlich
abnimmt.

Ein weiterer Vorteil, die Strahlen auf einen Kamerasensor umzulenken, besteht darin, dass die
Parallelitat der einzelnen Linien zueinander justiert werden kann. Dazu wurden die Halter der
Zylinderlinsen so konstruiert, dass sie um die optische Achse rotiert werden kénnen. Da hier-
fiir keine Mikrometerschrauben oder getriebedhnliche Mechanik vorgesehen wurden, sondern die
Halter direkt mit der Hand verdreht wurden, war dies eine zeit- und nervenraubende Tatigkeit
und sollte in einem neuen Aufbau besser gelost werden.

Auch nach erfolgter Justage hat sich der Spiegel mit der magnetischen Halterung in Kombina-
tion mit der Kamera fiir die Uberpriifung der Justage und anderer Diagnostik als sehr hilfreich

erwiesen.
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Ohne diesen Spiegel werden die Laserstrahlen im nichtlinearen Kristall fokussiert, der auf einem
Verschiebetisch in einer Drehhalterung fixiert ist. So kann der Kristall in den Brennpunkt ge-
schoben und iiber die Neigung die Phasenanpassung erfiillt werden. Nach dem Kristall ergeben
sich drei divergente Laserstrahlen. Fiir die Signale E;(f) und Es(t — 7) ist es selbstverstandlich,
dass sie in der vertikalen Richtung divergent auseinander laufen, da sie auch nur in dieser Rich-
tung fokussiert wurden. Daher ist eine rdumliche Trennung der drei Signale problemlos méglich.
Mittels seitlich angeschrégter Spiegel konnten die Eingangspulse relativ dicht nach dem Kristall
seitlich abgelenkt werden. Sie wurden dann mit je einer achromatischen Zylinderlinse (Thorlabs
ACY254150B) kollimiert. Umlenkspiegel sorgen dann dafiir, dass beide Signale parallel laufen
und anschliefend iiber eine gemeinsame Linse auf den Eingangsspalt des Spektrometers fiir nah-
infrarotes Licht fokussiert werden kénnen.

Fir das Summenfrequenzsignal ist die Frage der Divergenz nicht ganz so einfach. In Abschnitt
2.3.1 wurde bereits beschrieben, dass sich im Fall der Summenfrequenzgenerierung die Wellen-

vektoren beider Felder vektoriell addieren. Der resultierende Wellenvektor k ist also

k= ki + ko. (4.16)
In der Seitenansicht sind die eingehenden Laserstrahlen fokussiert. Stellt man sich einen fokus-
sierten Laserstrahl als Summe vieler einzelner Strahlen vor, so gibt es eine Vielzahl Strahlen mit
leicht unterschiedlichem Wellenvektor. Sdmtliche Strahlen sind an der Generierung des Summen-
frequenzsignals beteiligt, weshalb auch die Menge der aus dem Kristall austretenden erzeugten
Strahlen den gleichen Divergenzwinkel aufweist. In der vertikalen Richtung lauft es also mit dem-
selben Winkel wieder auseinander. In der horizontalen Richtung ist der Divergenzwinkel dagegen
nicht sofort offensichtlich.
Betrachtet man einen gaufsférmigen Laserpuls, so ist die Linienbreite A f {iber Puls-Bandbreite-

produkt mit der Pulsdauer At verkniipft (jeweils FWHM). Es gilt
At-Af>K (4.17)

mit K = 0,44 fiir einen gaufsformigen Puls [Eic+10]. Mit

C &

Al =52 AN2 A+ AN/2 (4.18)
c- AX
REYEVNYIE (4.19)

und der Niherung AX? << A2 ergibt sich die Linienbreite als Ausdruck der Wellenlinge A\ zu

MK

C-

AN > (4.20)

Ein Laserpuls mit At = 50fs und einer Zentralwellenlinge von A. = 800nm hat also bei kon-
stanter Phase eine spektrale Breite von AA =~ 19nm. Das bedeutet, dass die Richtung des
Wellenvektors fiir den gesamten Puls die gleiche ist, sich aber der Betrag je nach Wellenldnge

unterscheidet. Fiir das SFG-Signal aus dem oben genanntem Puls und seiner Kopie ergibt sich
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daraus, dass es nicht nur aufgrund der Fokussierung in vertikaler Richtung divergent auseinander
lduft, sondern auch minimal in horizontaler Richtung aufgrund der Bandbreite des Pulses. Aus
dem Winkel 6, hier ist § =~ 14°, der Zentralwellenldnge und der spektralen Breite lasst sich die
Divergenz in horizontaler Richtung berechnen. Dazu werden die grofte und die kleinste Wel-
lenléinge gemischt. Mit dem Betrag eines Wellenvektors |E1| = %\—7: ergeben sich die Betrige der

Vektoren zu

2

k1| = N AN2 und analog (4.21)
2m
k2l = s— 575 YR (4.22)

Die Vektoren ergeben sich dann aus den Gleichungen 4.21 und 4.22 mit dem Winkel 6 (siche
Abbildung 4.4) zu

ki = |ki| (sin(—0/2) - &, 0- &, cos(—0/2) - &) (4.23)
ko = |ka| (sin(0/2) - &,0 - &,,cos(0/2) - &) . (4.24)

Damit lisst sich sofort der daraus resultierende Vektor k und sein Schnittwinkel mit der z-Achse
berechnen. Der Vektor k schneidet die z-Achse fiir den oben beschriebenen Fall im Winkel von
rund 1,5mrad. Da das Problem symmetrisch ist, also auch die kleinste mit der gréfsten Wellen-
léinge gemischt wird, ist die tatséchliche Divergenz des SFG-Signals in x-Richtung doppelt so
grofs und betrigt 2,9 mrad.

Die Frage stellt sich also, mit welcher Linse sollte das SFG-Signal kollimiert und auf den Ein-
trittsspalt des Spektrometers fiir blaues und UV-Licht fokussiert werden. Ausgehend von der
Tatsache, dass jeder Punkt entlang der Entstehung des SFG-Signals einer anderen Verschiebung
7 entspricht und eben diese Verschiebung auf dem Eintrittsspalt abgebildet werden soll, legt die
Verwendung einer sphérische Linse nahe, um eine Abbildung zu realisieren. Problematisch ist da-
bei allerdings, dass der Einzelschuss-VAMPIRE fiir einen grofsen Wellenbereich konzipiert werden
sollte und es keine Achromaten fiir die SFG-Wellenldngen gibt. Thorlabs bietet Achromate fiir
400 nm bis 700 nm an. Leider betrdgt der Brennweitenunterschied zwischen 350 nm und 500 nm
rund 0,65 mm. Mit einer solchen Linse kann also nicht ohne erneutes Justieren das SFG-Signal
eines Lasers bei knapp liber 700 nm und anschlieffend bei knapp unter 1000 nm kollimiert wer-
den. Eine anschliefende Abbildung auf den Eintrittsspalt mit einer solchen Linse verstarkt die
Probleme. Ist der Eintrittsspalt, wie in diesem Experiment, sehr klein (Grofenordnung 10 pm)
folgt, dass je nach Wellenldnge nur ein Teil des Lichtes den Eintrittsspalt passieren kann. Das
Spektrum des SFG-Signals wiirde somit moduliert werden und eine Rekonstruktion erschweren
oder gar unmoglich machen. Betrachtet man plano-konvexe oder bi-konvexe Linsen wird dies
nochmals schlechter.

Ausgehend von der Brechkraft einer diinnen Linse [Lip+97]

0 =(nA\)-1) <R1 — R2> (4.25)
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mit der wellenlingenabhéngigen Brennweite f(\), dem wellenldngenabhéngigen Brechungsindex
n(\) und den Kriimmungsradien R; und Rg, wobei Ry = oo fiir plano-konvex Linsen ist, kann
der Brennweitenunterschied A f(A1, A2) fiir Ay = 350nm und Ay = 500 nm leicht berechnet wer-
den. Fiir 150 mm Linsen aus BK7 wie die plano-konvex Linse Thorlabs LLA1433 ergibt sich so ein
Brennweitenunterschied von Af = —4,89 mm und fiir die bi-konvexe Variante Thorlabs LB1437
ein Af = —4,88 mm. Andere Glassorten liefern dhnliche Ergebnisse, da der Brechungsindex der
iiblichen Glassorten wie BK7, SF5, SF10 oder Quarzglas von 350 nm zu 500 nm stark abnimmt
[Sch15; Mal65|. Die Schérfentiefe einer solchen Linse ist fiir das SFG-Signal aufgrund der unter-
schiedlichen Divergenzwinkel nicht gleich verteilt. Die Schéarfentiefe betréagt in der senkrechten
Ebene mit A\ = 400nm und D = 7,2mm knapp 50 pm. In der horizontalen Ebene ist die Schér-
fentiefe grofser und héngt von der spektralen Pulsbreite ab.

Die Wahl fiel daher auf ein Paar Zylinderspiegel, um das SFG-Signal zu kollimieren und danach
auf den Eingangsspalt wieder abzubilden. Dabei wurde in Kauf genommen, dass es aufgrund der
Divergenz in horizontaler Richtung zu einer leichten Verschmierung der Zeitachse im Spektro-
gramm kommt. Diese konnte im Ernstfall mittels Entfaltung heraus gerechnet werden. Dennoch
wurde versucht, den Weg zwischen Kristall und Spektrometer kurz zu halten, um die Auswir-
kung der unbeachteten Divergenz klein zu halten. Tatséchlich ist der Effekt kleiner als erwartet,
da die Intensitit des SFG-Signals proportional zum Betragsquadrat des Produktes der beiden
Eingangsfelder ist und die Intensitdt am spektralen Rand des Pulses niedriger ist als an der Zen-
tralwellenldnge. Im Experiment konnte die Divergenz in horizontaler Richtung mit blofsem Auge
nicht beobachtet werden. Die chromatische Aberration einer gewthnlichen Linse hétte schlim-
mere Folgen - insbesondere aufgrund des kleinen Eintrittsspaltes. Abbildungsfehler wie Koma

treten in dieser Konfiguration ebenfalls nicht auf.

4.4 Auswahl der CCD-Kameras

Ausgehend von den Gleichungen 4.1 und 4.3 gehen die Betréage der elektrischen Felder der E(t)
und Es(t — 7) sowie die Wurzel des Spektrogramms I(€2, 7) als Startwert und Randbedingung
in die Rekonstruktion der Pulse ein. Der Betrag des elektrischen Feldes entspricht dabei der
Wurzel der Intensitidtswerte des Kamerabildes. Um ein hohes Signal-Rausch-Verhéltnis (SNR)
des elektrischen Feldes aus dem Kamerabild zu erzielen, ist daher ein sehr viel grofieres SNR
im eigentlichen Kamerabild, also der Intensitét, erforderlich. Dariiber hinaus wurde die Anfor-
derung gestellt, dass der Aufbau transportabel ist. Dazu sind kompakte Spektrometer fiir die
Bestimmung der Spektren der Laserpulse und des Spektrogramms erforderlich. Um dennoch ho-
he Auflgsungen zu erzielen, geht dies nur mit kleinen Eintrittspalten (Grofenordnung 10 pm) und
dadurch bedingtem hohen Intensitétsverlust einher. Aufgrund der Konversionseffizienz des nicht-
linearen Kristalls ist das Korrelationssignal oftmals sehr schwach im Vergleich zu den Signalen
der urspringlichen Laserpulse. Die Kamera, die zur Bestimmung der Spektren der eingehenden

Laserpulse verwendet wird, ist daher hinsichtlich ihrer Quanteneffizienz unkritisch. Die Kamera,
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die zur Bestimmung des Korrelationssignals verwendet wird, sollte dagegen eine mdoglichst hohe
Quanteneffizienz besitzen, um ein insgesamt sensitives Messgerét zu erhalten. Insbesondere sind
Kameras mit einer integrierten Elektronenvervielfachung interessant (EM-CCD Kameras wie in
Abschnitt 2.4.3 beschrieben).

Um eine moglichst sensitive Kamera im Bereich von 350 nm bis 500 nm fiir das Summenfrequenz-
spektrometer zu erhalten, wurde ein separater Aufbau fiir die Bestimmung der spektral aufge-
16sten Quanteneffizienz von Photodetektoren entwickelt und aufgebaut. Damit wurde die Quan-
teneffizienz einer scheinbar geeigneten Kamera (Andor iXon® DU-885K-CS0-#VP) bestimmt.
Die Diskrepanz zwischen den Herstellerangaben und den ermittelten Werten fiir die Quanteneffi-
zienz war relativ groff. Daher wurden weitere Messungen an anderen Modellen durchgefiihrt, die
letztlich die ermittelten Werte bestétigt haben und die Wahl der Kamera mafgeblich beeinflusst
haben. In den folgenden Abschnitten werden der Quanteneffizienzmessplatz sowie ausgewéhlte
Messungen vorgestellt. Da alle getesteten Kameras durch Peltier-Elemente gekiihlt werden kon-
nen, lag es nahe auch temperaturabhéngig die spektrale Quanteneffizienz zu detektieren. Die

gesammelten Messwerte wurden grafisch aufbereitet und in [Spe+14b| veroffentlicht.

4.4.1 Messplatz fiir die Bestimmung der Quanteneffizienz

Héaufig ist bei Experimenten die Quanteneffizienz eines Detektors von Interesse. Zum Beispiel in
Spektrometern und bei der Verwendung einer Kamera als Detektor ist das Messergebnis durch
die Quanteneffizienz der Kamera und durch die Reflektivitdten der optischen Elemente beein-
flusst. Dieser Einfluss nimmt mit zunehmender Breite des Spektrums zu, da die Anderung der
Quanteneffizienz {iblicherweise iiber sehr kleine Spektren anndhernd konstant ist.

Ziel war es einen kompakten und einfachen Aufbau zur Bestimmung der Quanteneffizienz von
Photodetektoren zu realisieren und die Funktion des Messplatzes durch Uberpriifung der Her-
stellerangaben einer Kamera zu testen.

Quanteneffizienz bezeichnet das Verhéltnis aus der Anzahl der erzeugten Elektron-Loch-Paare
und der Anzahl der dafiir bendtigten Photonen. Die wellenléngenabhéngige Quanteneffizienz

QE()) lautet daher
N I

Non(A) — a@pn(})
mit N der Anzahl der detektierten Elektronen, Npn(A) der Anzahl der Photonen, die auf den

QE() =

(4.26)

Sensor treffen, I, dem Fotostrom im CCD-Chip, ®,,(\) dem Photonenfluss und ¢ der Elementar-

ladung. Der Fotostrom entspricht der gesammelten Ladung dividiert durch die Belichtungszeit

counts - cf - q

I, = ;

(4.27)

Dabei ist counts das detektierte Signal der Kamera, cf der Konversionsfaktor, der angibt, wie
viel detektierte Elektronen einem ,count” entsprechen und ¢ die Belichtungszeit.

Der Photonenfluss auf der Kamera kann durch Vergleich mit dem Kurzschlussstrom einer ge-
eichten Photodiode Ipq mit Hilfe ihrer spektralen Empfindlichkeit SR(X), welche bei der NIST



40 4. PULSCHARAKTERISIERUNG MITTELS EINZELSCHUSS - VAMPIRE

Abbildung 4.7: Prinzipskizze des Quanteneffizienzmessplatzes:
Der Monochromator schneidet aus dem Spektrum verschiedener LEDs
einen sehr schmales Spektrum heraus, das dann mit dem Klappspiegel
abwechselnd auf dem zu priifenden Detektor oder auf der geeichten Pho-
todiode abgebildet wird. (L - Linse, KS - Klappspiegel, PD - geeichte
Photodiode)

(National Institute of Standards and Technology) nachverfolgbar ist (Messunsicherheit 5 %),
bestimmt werden. Die spektrale Empfindlichkeit wird als

I,q
CI)ph - hv

SR(\) = (4.28)

ausgedriickt. Daraus erhédlt man anschlieffend den folgenden Ausdruck fir die wellenldngenab-
héngige Quanteneffizienz:

counts - cf - SR(X\) - he
Ipg - t- A

QE(N) = (4.29)

Die verbleibenden Messgrofsen sind somit I,q, £, A und das Kamerabild selbst, wobei der Kon-
versionsfaktor cf dem Leistungsdatenblatt der individuellen Kamera entnommen wurde. Der
Konversionsfaktor ist eine den Analog-Digital-Wandler der Kamera betreffende Gréfse und spek-
tral unabhéngig. Der Fehler des Konversionsfaktors ist systematischer Natur und kann lediglich
die Quanteneffizienzkurve leicht skalieren, sie aber nicht in ihrer eigentlichen Form veréndern.

Die Idee des Messprinzips besteht darin, monochromatisches Licht einer definierten Wellenldnge
abwechselnd auf die Kamera und auf eine geeichte Photodiode abzubilden. Die spektrale Breite
des Lichtes definiert damit die spektrale Auflosung der Messung. Durch geschickte Anordnung
ldsst es sich realisieren, dass das Licht auf dem Weg zu den beiden Detektoren dieselben opti-
schen Elemente durchlauft. Nur so kann sichergestellt werden, dass nicht abbildende Elemente
das Ergebnis beeinflussen. In Abbildung 4.7 ist so ein Messaufbau dargestellt. Als Lichtquel-
le dienen hier verschiedene LEDs (siehe Abbildung A.3 im Anhang), die in diesem Fall den
Wellenldngenbereich von 380nm bis 1100 nm vollstdndig abdecken. Als Monochromator dient
ein Gittermonochromator. Die spektrale Breite des Lichtes ldsst sich so einfach durch die ver-

wendete Spaltbreite anpassen. Anschliefend wird der Austrittsspalt des Monochromators auf
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den Detektor abgebildet. Auf der abbildenden Seite wird zusétzlich ein Klappspiegel mit festen
Anschliagen eingesetzt. So kann der Spalt wahlweise auf die geeichte Photodiode oder auf die
zu priifende Kamera abgebildet werden. Eine Trennwand in der Linsenebene verhindert, dass
undefiniertes Streulicht einen Detektor trifft. Es ist wichtig, die Spaltdimensionen und den Ab-
bildungsmafistab so zu wéhlen, dass sichergestellt ist, dass das Spaltbild vollstdndig auf den
Detektor abgebildet wird. Andernfalls hétte man einen systematischen Fehler in der Messung.
Erste Testmessungen mit einem schwarzen Kunststoffgehduse haben gezeigt, dass es insbesonde-
re aufgrund von Transmissionen im UV- und nahinfraroten Bereich hier zu Fehlern kommt. Der
gesamte Messaufbau muss daher in einem lichtdichten Metallgehduse untergebracht werden. Eine
weitere Fehlerquelle kann bei kurzen Belichtungszeiten die Lage der Abbildung des Austrittspal-
tes auf dem CCD-Sensor sein, da alle vermessenen Kameras einen ,Frame Transfer‘-Sensoren
besitzen (vergleiche Abschnitt 2.4.1). Wird der Spalt parallel zur Verschieberichtung abgebildet,
so werden einige der Pixel wahrend des gesamten Verschiebeprozesses weiterhin belichtet. Zum
Beispiel betrigt die gesamte Verschiebezeit bei den Andor DU888-Modellen und den gewahlten
Einstellungen 1024 Zeilen - 3,3 ps/Zeile ~ 3,4 ms. Daher ist es sinnvoll, den Spalt senkrecht zur

Verschieberichtung abzubilden und mit hinreichend grofien Belichtungszeiten zu arbeiten.

4.4.2 Ergebnisse der spektralen Quanteneffizienzmessung

Bei den untersuchten Kameras handelt es sich um sechs verschiedene EM-CCD-Kameras (elec-
tron multiplication) vom Hersteller Andor sowie ein Modell vom Hersteller pco AG. Da diese
Sensoren {iber Peltier-Elemente in der Temperatur geregelt werden kénnen, ist ein zusétzliches
Fenster notwendig, um ein Kondensieren der Luftfeuchtigkeit auf dem Sensor zu verhindern. Fiir
eine moglichst hohe Quanteneffizienz besitzen die Sensoren und die Fenster je nach Modell un-
terschiedliche Antireflex-Beschichtungen. Die einfache Mdglichkeit der Temperaturregelung legt
es nahe auch die Temperaturabhingigkeit der Quanteneffizienz zu betrachten (siehe Abschnitt
4.4.3). Eine detaillierte Ubersicht iiber die im Folgenden verwendeten Kurzbezeichnungen der
Kameramodelle und ihrer zugehorigen Modellbezeichnungen finden sich im Anhang in Abschnitt
A.1. Die verwendeten Kameraeinstellungen finden sich darin ebenfalls.

Die erste Messung erfolgte an der Kamera sensicam UV vom Hersteller pco AG. Aufgrund einer
defekten Photodiode (Deckglas gebrochen) ist diese Messung in Abbildung 4.8 auf der rechten
Seite in willkiirlichen Einheiten angegeben. Die Daten werden lediglich gezeigt, da sie das selbe
Verhalten aufweisen, wie die DU885 von Andor (linke Ordinate), die den gleichen ,Virtual-Phase®-
Sensor (siehe Abschnitt 2.4.2) von Texas Instruments verwendet (TC285). Zum einen ist eine
erhohte Quanteneffizienz im kurzwelligen Bereich festzustellen, die auf den ,Virtual Phase-Sensor
zuriickzufiihren ist. Zum anderen ist erkennbar, dass die Quanteneffizienz fiir grofe Wellenlangen
gegen Null geht. Die Ursache liegt in der indirekten Bandliicke von Silizium. Ist die Photonenener-
gie kleiner als die Bandliickenenergie, so kann das Elektron nicht in das Leitungsband angeregt

werden. Die Erzeugung eines Elektron-Loch-Paares wird unmdoglich. Die Bandliicke von Silizium
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Abbildung 4.8: Linke Achse: absolute Quanteneffizienz der Andor DU885 (Kameraher-
stellerangabe [Andg|, Messung bei 7' = —80°C)
Rechte Achse: relative Quanteneffizienz in w.E. der pco sensicam uv
(Kameraherstellerangabe [Pco|, Messung bei T' = —40°C)
Beide Achsen: Quanteneffizienzangabe des CCD-Chip TC285 (Texas
Instruments) [Tc2; Kos10| - Hinweis: Den Oszillationen in der Quan-
teneffizienz liegt nicht Etaloning zugrunde! Transmission des Kamera-
eintrittsfensters wurde in den Herstellerangaben nicht berticksichtigt.
lasst sich nach [Blu+74] im Temperaturbereich von 150 K bis 300 K wie folgt berechnen.
E,(T)=1,1785—-9,025-10"° - T — 3,05- 10" - T2 (4.30)

Bei einer Sensortemperatur von -80 °C betriagt die Bandliickenenergie der indirekten Bandliicke
von Silizium somit £, =1,1497eV (nach [Blu+74] berechnet). Das entspricht einer Wellenlénge
von rund 1078 nm. Fir grob 1080 nm muss die Quanteneffizienz gegen Null gehen, was mit der
Messung gut iibereinstimmt.

Dariiber hinaus zeigt Abbildung 4.8 aber auch eine Oszillation in der Messung der Quanteneffi-
zienz, wie man sie aus den Daten des Kameraherstellers (durchgezogene Linie) nicht vermuten
wiirde. Dass die beiden Kameraherstellerkurven fiir denselben Sensor voneinander abweichen,
ist nicht verwunderlich, da die Fenstermaterialien und Antireflex-Beschichtungen unterschiedlich
sind.

Ausgehend von den Daten des Sensorherstellers (gestrichelte Linie) ist ebenfalls nicht mit solchen
Oszillationen zu rechnen. Auch unsere Messungen an der pco sensicam UV sind noch zu gering
aufgelost, um die Oszillationen bis in den kurzwelligen Bereich erkennen zu kénnen. Erst mit
Messintervallen von weniger als 2nm sind diese Oszillationen auch bei den kleinsten gemessen-
en Wellenléngen noch erkennbar. Das ist nur moglich, da das Licht nach dem Monochromator
eine spektrale Breite von weniger als 1 nm besitzt. Das wellenlangenabhéngige Verhalten lasst
Fabry-Pérot-Oszillationen innerhalb des Fensters vermuten. Da aber beide Kameras unterschied-

liche Materialen und Beschichtungen verwenden, ist das sehr unwahrscheinlich. Wahrscheinlicher
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sind Fabry-Pérot-Oszillationen innerhalb der Gate-Elektroden, einer Schutzschicht oder einer
Antireflex-Beschichtung.

Mit Hilfe eines Diinnschicht-Transmissionsmodells [Mac10] wurde diese Annahme né&her unter-
sucht. Dabei wurde davon ausgegangen, dass das Licht aus einer Luftschicht (ng = 1) senkrecht
in eine diinne Schicht Quarzglas (n1(\)) der Dicke d; eintritt, um dann in die Siliziumschicht
(n2(A)) einzudringen. Fiir reelle Brechungsindizes erhélt man dann einen Phasenversatz der diin-

nen Schicht von

_27n1(N)dy
=

Mit den Indizes a fiir die Grenzflache Luft - Quarzglas und b fiir die Grenzflache Quarzglas - Sili-

5(\) (4.31)

zium lassen sich Transmissions- und Reflexionskoeffizienten (7(A) und p(\)) fiir die Grenzflachen

folgendermafsen beschreiben.

. 2 no ng — 77,1()\)
Ta(A) = o LY pa(N) = o (V) (4.32)
. 2 niy ()\) _ nl()\) — ’I’LQ()\)
m(A) = O+ a0y pp(A) O+ 120 (4.33)
Die Transmission T'(\) in die Siliziumschicht lautet dann

T(\) = ”Z(OA)T(A) (N (4.34)

mit s
) = Ta(A) (A € (4.35)

1+ pa(N) pp(N) em280N
Um den Einfluss der diinnen Schicht zu simulieren, wurde ein A% -Polynom P()), welches die
Quanteneffizienz ohne Diinnschichteffekte darstellen soll, mit der Transmission 7'(\) multipliziert.
Fiir die wellenldngenabhéngigen Brechungsindizes wurde die Sellmeiergleichung verwendet. Die
Lage der Oszillationen lieft sich so mit einer 3,07 pm dicken Quarzglasschicht sehr gut anpassen.
Allerdings war die Amplitude zu groft. Angenommen, es befindet sich eine Antireflexschicht auf
dem Quarzglas, reduziert sich die Reflexion auf z.B. 1% und die Transmission erhoht sich in
gleichem Mafte. Mit diesen Werten ergibt sich die in Abbildung 4.9 dargestellte durchgezogene
Kurve. Im kurzwelligen Bereich stimmt das simple Modell sehr gut mit den Messwerten iiberein.
Wird die Dicke der Quarzglasschicht um nur 20nm erhéht und die Reflektivitdt nur minimal
angepasst, stimmt das Modell auf der langwelligen Seite gut iiberein. Die Wahrscheinlichkeit,
dass diese Ostzillationen temperaturabhéngig sind, ist sehr gering, da eine Temperaturdnderung
von ca. 100 K lediglich eine Dickendnderung von knapp 0,2 nm verursacht, was in unserem Mo-
dell keinen merklichen Effekt hat. Allerdings konnte diese These nicht gepriift werden, da das
Leihgerat nicht ausreichend lange zur Verfiigung stand.

Gleiche Berechnungen fiir ,Gate-Elektroden aus Polysilizium zeigen deutlich andere, komplizier-
tere Oszillationen aufgrund der &hnlichen Brechungsindizes. Fabry-Pérot-Oszillationen in den

Elektroden kénnen daher ausgeschlossen werden.
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Abbildung 4.9: Gemessene Quanteneffizienz der Andor DU885 (Quadrate), polynomi-
sche Ausgleichsfunktion P(A) ohne Berticksichtigung der Transmission
der SiOg2-Schicht (gestrichelt), simulierte Quanteneffizienz P(A) - T'(A)
unter Beriicksichtigung der Transmission durch eine 3,07 pym diinne
Schicht SiO2 mit einer vereinfachten Antireflexbeschichtung (Details
siche Text und ausfiihrlich in [Spe+14b])

In zwei weiteren Messungen wurden zwei verschiedene Kameras des besonders geeignet erschei-
nenden Typs DU897UVB untersucht. Diese Kameras besitzen riickseitig belichtete Sensoren und
haben zustzlich eine rund 300nm dicke Phosphorschicht (Lumogen®) auf der Sensoroberfli-
che aufgebracht [E2v|, die 90% des auftreffenden Lichtes im Wellenldngenbereich von 200 nm
bis 460 nm absorbiert. Fiir den Anwender ist es sehr unpraktisch, dass im Kameradatenblatt
[Andi] nur die Quanteneffizienz des Sensors angegeben wird und nicht die der Kamera. Aus der
spezifizierten Quanteneffizienz des Sensors lédsst sich zusammen mit der Transmission durch die
Lumogen®-Schicht und ein unbeschichtetes MgFs-Fenster die Quanteneffizienz der Kamera be-
rechnen. Dabei weicht die Quanteneffizienz des Sensors deutlich von der Quanteneffizienz der
Kamera ab. Dariiber hinaus ist auffillig, dass entgegen der Spezifikation die Quanteneffizienz
vom UV-Bereich bis ca. 470 nm annidhernd konstant bei rund 35% liegt. Das entspricht der Ab-
sorptionskante von Lumogen® S0790 (spiter Lumogen® S0795) [Zha-+10; Zhe+09]. BASF, der
Hersteller von Lumogen® | hat fiir Lumogen® S0790 zwei Datenblattversionen [Luma; Lumb]| mit
stark unterschiedlichen Absorptions- und Emissionskurven herausgegeben. Die genannten Ver-
6ffentlichungen und diese Messungen legen den Schluss nahe, dass bei den Kameras Lumogen®
S0790 verwendet wurde und die Kurven im dlteren Datenblatt richtig sind. Die groke Abweichung
der Messung vom Datenblatt im Bereich von 390 nm bis etwa 470 nm liegt in dem , Industrie Stan-
dard“ begriindet. Messungen an vorderseitig belichteten Sensoren mit und ohne Lumogen® ha-
ben ergeben, dass es mit der Phosphorschicht zu einer Erhohung der UV-Empfindlichkeit kommt,
die restliche Quanteneffizienzkurve aber nicht nennenswert beeinflusst wird [E2v|. Félschlicher-

weise wurde diese Schlussfolgerung auf riickseitig belichtete Sensoren tibertragen. So wurde eine
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Abbildung 4.10: Quanteneffizienz von zwei verschiedenen Kameras des Modells An-
dor DU8SI7TUVB bei Tpess = —60°C (Kameraherstellerangabe fiir
Tess = —20°C |Andi]). In der zweiten Messung (DU897UVB2) be-
trug die spektrale Breite nach dem Monochromator 5 nm. Daher kann
kein Etaloning beobachtet werden. Die gestrichelte Linie représentiert
die zu erwartende Quanteneffizienz der Kamera. Hier wurde die Trans-
mission durch ein unbeschichtetes Fenster (T' = 0,92) und die Trans-
mission durch die Konversionsschicht (7" = 0,9 fiir A > 510nm) be-
riicksichtigt. Weitere Details siehe Text und [Spe-+14b].

konstante Linie fiir die Quanteneffizienz im UV-Bereich eingezeichnet, welche die urspriingli-
che Kurve ohne Lumogen® schneidet. Der jeweils héhere Wert der Quanteneffizienz wird fiir
die resultierende Quanteneffizienzkurve verwendet. Allerdings sind riickseitig belichtete Senso-
ren deutlich empfindlicher, weshalb die Absorption der Phosphorschicht die Quanteneffizienz in
diesem Fall auf grob 35% reduziert. Darin sind diese starken Abweichungen begriindet. Der Ka-
merahersteller Andor hat als Folge seine Datenblitter iiberarbeitet und zeichnet fiir Modelle
mit Phosphorschicht nur eine horizontale Linie bei knapp unter 35% Quanteneffizienz fiir den
Wellenléngenbereich von 200 nm bis 470 nm ein. Oberhalb von 470 nm liefert der Hersteller keine
Angaben mehr zur Quanteneffizienz.

Ein weiterer Effekt, der erst bei riickseitig belichteten Sensoren auftritt, ist das sogenannte ,etalo-
ning*. Dabei handelt es sich um Fabry-Pérot-Oszillationen innerhalb der diinnen aktiven Schicht,
die bei Verwendung von monochromatischem Licht ab ca. 700 nm zu beobachten sind [Rop|. Auf

die Unterschiede zwischen ,spatial“- und ,spectral etaloning“ soll hier nicht eingegangen werden,
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Abbildung 4.11: Temperaturabhéngige Quanteneffizienz der Andor DU897UVB2
(mit Lumogen® Konversionsschicht - Kameraherstellerangabe fiir
Tiness = —20°C [Andll)

konnen aber z.B. in [Rop; Spe-+14b| nachgelesen werden. Das Etaloning ist in Abbildung 4.10
(Datenpunkte mit Quadraten) anhand der stark schwankenden Werte ab ca. 750 nm erkennbar.
In der anderen Messung (Kreuze) wurde der Austrittsspalt des Monochromators vergrofert. Das
austretende Licht wies nun eine spektrale Breite von etwa 5 nm auf, weshalb das Etaloning aus-
geschmiert ist.

Weitere Messungen finden sich im Anhang A.1 und sind zusammen mit einer ausfiihrlichen Dis-

kussion in [Spe+14b| verdffentlicht.

4.4.3 Ergebnisse der temperaturabhingigen Quanteneffizienz

Die in dieser Arbeit vermessenen Kameras besitzen alle eine mehrstufigen Peltier-Kiihlung. Der
eigentliche Sensor befindet sich in einem kleinen Geh&use mit einem Eintrittsfenster. Schutzgas
im Gehéause verhindert Kondensation am Sensor. Die Temperatur des Sensors kann so auf einfache
Weise via Software verédndert werden. Daher lag es nahe, auch die temperaturabhéngige Quan-
teneffizienz zu bestimmen. Abbildung 4.11 zeigt die Quanteneffizienz der Andor DU897TUVB fiir
6 Temperaturen von -80 °C bis +20 °C. Dabei sind zwei Effekte erkennbar. Zum einen dufert sich
auf der langwelligen Seite die Verschiebung der indirekten Bandliicke (siche Gleichung 4.30) des
Sensormaterials Silizium durch eine Abnahme der Quanteneffizienz bei sinkenden Temperaturen.
Zum anderen zeigt sich aber auch ein gegenlaufiger Effekt auf der kurzwelligen Seite. Hier nimmt

die Quanteneffizienz mit sinkender Temperatur zu. Dies liegt in der temperaturabhéngigen Kon-
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Abbildung 4.12: Temperaturabhéngige Quanteneffizienz der Andor DU8SSBB (Kame-
rahersteller fir Tess = —20°C [Andh| - Fenstertransmission nicht

berticksichtigt)

versionseffizienz der Lumogen® Beschichtung begriindet [E2v]. So gibt es bei etwa 710 nm einen
Punkt, an dem die Quanteneffizienz nicht mehr temperaturabhéngig ist. Abbildung 4.12 zeigt
die temperaturabhédngige Quanteneffizienz einer riickseitig belichteten EM-CCD-Kamera vom
Typ Andor DU8S88BB ohne eine UV-Konversionsbeschichtung. Das Verhalten auf der langwel-
ligen Seite ist &hnlich, jedoch liegt der Punkt konstanter Quanteneffizienz nun bei ca. 740 nm.
Uberraschend ist, dass laut [Gol+99] die Quanteneffizienz von Siliziumphotodioden unterhalb
von 885 nm nicht mehr temperaturabhéngig sein soll, hier aber eine deutliche Abhéngigkeit er-
kennbar ist. Oberhalb von 740 nm nimmt die Quanteneffizienz mit steigender Temperatur zu,
wahrend sie unterhalb von 740 nm mit zunehmender Temperatur sinkt. Da die Werte unterhalb
von 400 nm nicht konsistent aussahen, wurde eine detaillierte Messung von 350 nm bis 420 nm an
der selben Kamera durchgefiihrt (siehe Abbildung 4.13). Hier offenbart sich ein weiterer Punkt
konstanter Quanteneffizienz bei rund 380 nm und die Temperaturabhéngigkeit dreht sich erneut.
Dieser Effekt wurde bislang nicht beobachtet und muss vorsichtig interpretiert werden. Es kénnte
die Temperaturabhéngigkeit der direkten Bandliicke E{, von Silizium [Gol+99| dafiir verantwort-
lich sein oder aber ein Artefakt der Kamera sein. Alle temperaturabhidngigen Messungen sind

ebenfalls in [Spe+14b| verdffentlicht und ausfiihrlicher als hier diskutiert.
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Abbildung 4.13: Detaillierte = temperaturabhéngige Quanteneffizienz ~der  An-
dor DUSSSBB von 345nm bis 425nm (Kamerahersteller fiir
Tiness = —20°C [Andh]| - Fenstertransmission nicht beriicksichtigt)

4.4.4 Zusammenfassung und Auswahl der Kamera

Basierend auf diesen Daten fiel die Entscheidung fiir die Andor iXon DU-888-BB (siche Abbildung
A.1 im Anhang A.1). Diese Kamera hat keine besonderen Auffilligkeiten der Quanteneffizienz
im erforderlichen Spektralbereich von 350 nm bis 550 nm (wie z.B. die Welligkeit in der spek-
tralen Quanteneffizienz der DU885) und dariiber hinaus auch die héchste Quanteneffizienz im
genannten Spektralbereich. Mit ihren 1024x1024 Pixeln bietet sie genug Datenpunkte fiir das zu
messende Spektrogramm.

Da fiir jede Messung das Bild der CCD-Kamera ausgelesen werden muss, ist fiir die Charak-
terisierung eines einzelnen Laserpulses eine entsprechend niedrige Pulswiederholrate des Lasers
notwendig. Die Pulswiederholrate wird mafgeblich durch die Bildwiederholrate der Kamera be-
stimmt. Im Falle der im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Kamera betrégt die Bildwiederholrate
bei voller Auflésung 9Hz [Andh|. Generell setzt sich die Bildwiederholrate aus Belichtungszeit,
horizontaler Ausleserate und vertikaler Verschiebezeit der Ladungstriager auf dem Sensor zusam-
men, wodurch sich durch die Wahl einer anderen Kamera problemlos Bildwiederholraten von
50 Hz und mehr realisieren liefen. Zu Gunsten der Empfindlichkeit der Kamera wurde auf die
Bildwiederholrate kein besonderer Wert gelegt. Insbesondere, da die Pulswiederholraten der uns
zur Verfiigung stehenden Laser meistens im Bereich einiger MHz liegen und derart hohe Bild-

wiederholraten nicht realistisch sind.
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Abbildung 4.14: Eintrittsspalt, Kamera und Gitterhalter Newport DGM1 in der Drauf-
sicht zur Verdeutlichung der Mindestabstiande zwischen diesen Kom-

ponenten

Einzelschussmessungen sind insbesondere iiber neuere Lasersysteme mit integriertem ,,pulse pick-
er* (z.B. elektro-optische Modulatoren, akusto-optische Modulatoren oder Pockelszellen) moglich,

da diese in der Lage sind eine vorher fest definierte Anzahl von Pulsen auszugeben.

4.5 Aufbau der Spektrometer

4.5.1 Dimensionierung des Spektrometers fiir UV- / blaues Licht

Nachdem im vorherigen Abschnitt die Kamera ausgewéhlt wurde, ist als néchstes der Gitterhalter
festzulegen. In diesem Fall ein DGM1 von Newport. Fiir die Dimensionierung des Spektrometers
ist dies wichtig, da die Abmessungen des Gitterhalters, der Kamera und des Spaltes die Min-
destabstidnde zueinander definieren. Als Eintrittsspalt kommt der in Abschnitt 4.5.3 vorgestellte
variable Festspalt zum Einsatz. Abbildung 4.14 verdeutlicht die Mindestabsténde zwischen Ka-
mera, Spalt und Gitter.

Im néchsten Schritt werden Spiegelbrennweite und Gitter gewahlt. Diese sind so abzustimmen,
dass die vorbestimmte Breite des Spektrums A\ der Breite des Sensors moglichst gut entspricht.
Die tatséchliche Breite des Spektrums auf dem Detektor Bp kann mit Hilfe der Winkeldispersion
D [Pal+14]

B % __ sina+sin 3

D_d)\_ Acos 8

(4.36)

zusammen mit der Brennweite der Spiegel f und spektralen Breite A\ bestimmt werden. Dabei
ist a der Einfallswinkel und S der und Austrittswinkel der Strahlenbiindel (siche Abbildung
4.15).
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Abbildung 4.15: Darstellung von Einfallswinkel und einem Ausfallswinkel am planen
Beugungsgitter. Der Index von g gibt die Beugungsordnung m an.
(Grafik nach [Pal+14])

Die beiden Winkel o und S sind iiber die Gittergleichung [Pal+14]
mA = d(sin « + sin ) (4.37)

miteinander verbunden. Die Beugungsordnung m ist Element der ganzen Zahlen. Ist m = 0, ist
die einfache Reflexion, die sogenannte Nullte Ordnung, gemeint. Fiir negative m liegt die Beu-
gungsordnung rechts von der nullten Ordnung. Ist m dagegen positiv, liegt die Beugungsordnung
links von der Nullten Ordnung. Ublich ist das Gitter in Richtung Eintrittsspalt zu drehen. So
trifft moglichst wenig Licht der Nullten Ordnung den Ausgangsspalt bzw. den Detektor und tragt
so dazu bei, das Streulicht zu minimieren. Die Gréfe d gibt den Abstand der Gitterlinien an.
Oftmals wird d auch durch die Gitterfrequenz G = 1/d angegeben. Die Herleitung der Gitter-
gleichung ist in der Literatur, wie beispielsweise [Hec98; Pal+ 14|, zu finden.

Bei den meisten Spektrometern bleiben die Positionen der Komponenten konstant, weshalb auch
der Gesamtablenkungswinkel 2dv, also der Winkel zwischen erstem Spiegel, Gitter und zweitem
Spiegel konstant bleibt. Das Czerny-Turner-Spektrometer zihlt dazu. Zum Andern der Zentral-
wellenldnge wird lediglich der Gitterdrehwinkel ¢ gedreht. Dieser ist ebenfalls mit den Winkeln

« und B iber die Relation 2¢ = « + 8 verkniipft. Aus diesen Zusammenhingen kénnen die

Gleichungen
a(A) = ¢(A\, dv) + dv 4.38)
B(A) = (A, dv) — dv (4.39)
() = arcsin <2dcTc’>zs/\(dv)> (4.40)

abgeleitet werden. Nun kann die Breite des Spektrums auf dem Detektor Bp leicht berechnet
werden:
Bp = D(\:) AXf. (4.41)
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Um auf preiswerte Standardkomponenten mit kurzen Lieferzeiten zuriickgreifen zu kénnen, wur-
den verschiedene Kombinationen aus Gittern und Spiegeln durchgerechnet. Als giinstig erwies
sich dabei ein Gitter mit 300 Linien/mm in Kombination mit zwei sphérischen Silberspiegeln
von 12 Brennweite (entspricht 304,8 mm). Das gewiinschte 150 nm breite Spektrum wird dann
auf dem Detektor mit einer Breite von 14 mm abgebildet. Der Sensor der verwendeten Kamera
(Andor iXon® DU-888D-COB-#BB) hat 1024 Pixel mit einer Pixelgrofe von 13 im x 13 um. Die
Breite des Detektors ist mit 13,3 mm also etwas kleiner als gewiinscht, wodurch nur eine spek-
trale Breite von A\ = 1424 nm mit einer einzelnen Aufnahme gemessen werden kann. Das ist
vollkommen ausreichend.

Stellt man Gleichung 4.41 nach AX\/Bp um, erhilt man sofort das Verhéltnis P aus spektraler
Breite zu Pixelbreite. Es entspricht der reziproken linearen Dispersion und gibt die spektrale An-
derung pro Wegléngeneinheit auf dem Detektor an. Fiir m = —1 ergibt sich P = 0,13392 nm/pixel
oder P = 0,010301 nm/pm. Es ist zu beachten, dass die Winkeldispersion von § abhidngt und
somit fiir eine andere Geometrie oder auch fiir andere Zentralwellenldnge einen anderen Wert
annimmt. Weiterhin ist fiir grofsere Detektoren die Annahme einer linearen Dispersion nicht mehr
hinreichend genau, da es wegen des schrigen Lichteinfalls zu einer Projektion auf die Bildebe-
ne kommt. Diese Anderung kann durch einen Korrekturterm cos ¢ beriicksichtigt werden. ¢ ist
dabei der Winkel, der von der Senkrechten des eintreffenden Lichtstrahls und der Bildebene auf-
gespannt wird.

Dariiber hinaus gilt es eine moglichst hohe Auflésung zu erzielen. Um dies zu gewéhrleisten,
wurde die minimale erforderliche numerische Apertur der den Detektor treffenden Lichtbiindel

mit Hilfe des Rayleigh-Auflosungskriteriums aus der Breite der einzelnen Pixel Bp bestimmt.
NA=0,61\./Bp =0,61-0,425 pm/13 pm =~ 0,02 (4.42)

Daraus kann nun mithilfe der zuvor gewiihlten Brennweite und trigonometrischen Uberlegungen

der minimal erforderliche Strahldurchmesser SD f,,;, berechnet werden.
SD fin = 2f tan{arcsin(INVA)} = 2 - 304,8 mm tan{arcsin(0,02)} ~ 12,2 mm (4.43)

Ferner muss gepriift werden, ob dieser minimale Strahldurchmesser ausreichend grof ist, um
das gewiinschte Auflésungsvermégen R des Gitters zu erreichen. Dieses bestimmt sich aus dem
Verhéltnis der Zentralwellenlinge A, = 425 nm und dem kleinsten spektralen Auflésungsintervall

|[Pal+14| - also der spektralen Breite AAp, die auf einen Pixel der Kamera fallt.

e
= = N =~ 4.44
R= 55 = m| N ~ 3055 (4.44)

Das m in Gleichung 4.44 gibt wieder die Beugungsordnung an und lésst sich durch die Git-
tergleichung (Gleichung 4.37) ersetzen. N gibt dabei die Anzahl der beleuchteten Linien des
Gitters an und liefert zusammen mit dem Gitterlinienabstand d direkt den Strahldurchmesser
auf dem Gitter SDG = Nd. Fiir m = 1 ist R = N und somit ergibt sich fiir den erforderlichen

Strahldurchmesser:
R 3055

S DCmin = = G = 300 T

~ 10,2 mm. (4.45)
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Um die gewiinschte Auflosung zu erzielen, muss das Strahlenbiindel am ersten Spiegel beziehungs-
weise am Gitter den Durchmesser SDf aufweisen (wahlweise auch SDG, je nachdem, welcher
Wert grofer ist). Das Strahlenbiindel wird durch Beugung am Spalt ausgedehnt. Sie lasst sich

mit

. 2
bm S;n¢> (4.46)

I(¢p, A\, b) = Iysinc <

beschreiben [Tip+07|. Dabei ist ¢ der Austrittswinkel des Lichtes nach dem Spalt, A die verwen-
dete Wellenléinge und b die Breite des Eintrittsspaltes. Der Winkel lasst sich durch Brennweite

und Ort auf dem ersten Spiegel ausdriicken:

(4.47)

I(h, \,b) = I sinc <b7r Sin(tan(h/f))>2’

A
was es ermdglicht, den Strahldurchmesser auf dem Gitter bei z.B. I = Iy/2 zu berechnen. Der
Strahldurchmesser hingt also mafsgeblich von der Spaltbreite und von der Wellenldnge ab. Fiir
einen 13 pm breiten Eintrittsspalt (entspricht der Grofe eines Pixels) variiert der Strahldurchmes-
ser bei halber Intensitdt im Bereich von 350 nm bis 500 nm grob zwischen 7,3 mm und 10,4 mm.
Beugung am Spalt weitet das Strahlenbiindel nicht geniigend weit auf, um die volle Auflésung
zu erreichen. Es ist daher darauf zu achten, dass das zu messende Licht fokussiert auf den Ein-
trittspalt trifft und dabei die Brennweite und der Strahldurchmesser so aufeinander abgestimmt
werden, dass das Strahlenbiindel am ersten Spiegel den erforderlichen Durchmesser erhélt. Ublich
ist es, auf beiden Seiten des Eintrittsspaltes die gleiche numerische Apertur zu wéhlen.
Eigentlich miisste die Projektion der Lichtbiindel auf die optischen Flichen und die damit ver-
bundene Vergrofierung beriicksichtigt werden, da aber alle Optiken lediglich um wenige Grad aus
der optischen Achse ausgelenkt sind, wurde darauf verzichtet.

An dieser Stelle sei aufserdem darauf hingewiesen, dass eine Spaltbreite kleiner als die Breite
eines Pixels der Kamera nicht sinnvoll ist. Zum einen ist die Effizienz des Spektrometers dadurch
unnétig gering, da ein Teil des Lichtes den Spalt womdglich nicht passiert und zum anderen
wiirde die erste Beugungsordnung so groft werden, dass sie durch Spiegel oder Gitter beschnitten
wird. Eine qualitative Abbildung des Eintrittspaltes auf den Detektor wird damit unmoglich und
die spektrale Auflosung sinkt. Zusétzlich sinkt die Effizienz des Spektrometers weiter, da ein Teil
des Lichtes so nicht mehr den Austrittsspalt trifft.

Die zuvor angesprochene Vergroferung auler Acht gelassen, ist die Auflésung in den meisten
Féllen optimal, wenn Eintrittsspalt und Austrittsspalt (Breite eines Pixels) die gleiche Breite

besitzen [Pal+414|. So ist ein gutes Verhéltnis aus Auflésung und Lichtausbeute gewihrleistet.

4.5.2 Dimensionierung des Spektrometers fiir nahinfrarotes Licht

Bei dem VAMPIRE-Verfahren miissen zusétzlich zu dem Spektrogramm auch die Spektren der
daran beteiligten Laserpulse gemessen werden. Sie dienen als Nebenbedingung fiir den Rekon-
struktionsalgorithmus. Dazu sollte ein weiteres Spektrometer aufgebaut werden, welches den

Wellenldngenbereich von etwa 700 nm bis 1000 nm abdeckt.
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Da der Designprozess identisch zu dem in Abschnitt 4.5.1 beschriebenen Vorgehen ist, sollen hier
nur die wesentlichen Eckdaten genannt werden.

Als Detektor kam eine speziell fiir nahinfrarotes Licht optimierte Kamera MV1-D1312(I) der
Firma photonfocus zum Einsatz. Sie hat eine Pixelgrofse von 8 pm x 8 pm und eine Auflésung
von 1312 x 1082 Pixeln.

Fiir den Eintrittsspalt wurde ebenfalls eine Eigenkonstruktion, wie sie in Abschnitt 4.5.3 be-
schrieben wird, verwendet. Der eine Puls kann so im oberen Bereich und der andere Puls im
unteren Bereich des Eintrittsspaltes abgebildet werden.

Als Gitter hat sich eines mit 100 Linien/mm in Kombination mit 12" (entsprechend 304,8 mm)
Goldspiegeln als giinstig erwiesen. So kann ein Spektrum von 683 nm bis 1017 nm gemessen wer-
den. Das Verhiltnis P betrdgt dann P = 0,2554 nm /pixel beziehungsweise P = 0,03193 nm /pm.
Die numerische Apertur aus dem Rayleigh-Auflésungskriterium betrdgt NA ~ 0,065 wodurch
sich der minimal erforderliche Strahldurchmesser am zweiten Spiegel zu SD fpin ~ 39,6 mm er-
gibt. Aus dem Auflésungsvermogen des Gitters ergibt sich ein Strahldurchmesser von S DG =
33,3mm. Der Eintrittsspalt darf bei diesem Spektrometer aber nicht so klein sein, wie ein Pixel
auf der Kamera grof ist, da in diesem Fall der erste Spiegel zu viel aus dem Beugungsbild des
Spaltes schneiden wiirde. Der Spalt muss wenigstens 12 pm breit sein, um die Nullte Ordnung
der Fraunhoferschen Beugung am Spalt auch bei einer Wellenlédnge von 1017 nm noch vollstdndig
am ersten Spiegel reflektieren zu kénnen. Erst mit 25 pm Spaltbreite kann auch die erste Ord-
nung vollstandig reflektiert werden. Als Kompromiss wurde daher 20 pm als kleinste Spaltbreite
gewéahlt. Um die hohe Gitterauflésung zu erhalten, ist bei diesem Spektrometer also umso mehr
darauf zu achten, dass die numerische Apertur der Fokussierung moglichst gleich oder nicht
viel kleiner ist als die des Spektrometers. Nur so kann ein ausreichend grofses Strahlenbiindel

gewahrleistet werden.

4.5.3 Eintrittsspalte

Da die Spektrometer kompakt sein und dennoch eine hohe Auflésung erzielen sollen, sind sehr
schmale Eintrittsspalte in der Gréfenordnung von wenigen 10 pm Breite erforderlich. Die Spalt-
hoéhe muss einige mm aufweisen. Insbesondere bei bildgebender Spektroskopie tritt dabei ein
Problem auf. Sind Spaltkanten nicht exakt parallel, besitzen die Spektren von unterschiedlichen
Spaltpunkten unterschiedliche Intensitat. Sollen alle Zeilen aufaddiert werden, beeinflusst dies
lediglich die Auflésung. Da insbesondere das eine Spektrometer fiir die Aufnahme von Spektro-
grammen gedacht ist, wobei jedes Spektrum an einem Punkt des Eintrittsspaltes dem Spektrum
eines anderen Zeitpunktes entspricht, darf die Intensitdt nicht entlang des Spaltes moduliert
werden, da dies in der Rekonstruktion eine zeitlich verédnderte Intensitdt bedeuten wiirde. Oft
spezifizieren die Hersteller die Parallelitdt nicht und kénnen selbst auf Nachfrage keine Aussage
dazu treffen. Von den variablen Spalten bis zu einer Preisgrenze von 1000 Euro besaf ein Spalt
von Newport (74001 Micrometer Adjustable Slit, 77250 Monochromator) die beste spezifizierte
Parallelitdat. Dieser soll auf 12 mm Héhe nicht mehr als +7,62 pm abweichen [Knul2|. Der Spalt
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Nr.  Messung Ergebnis
1 2 Punkte 20.97 um

Abbildung 4.16: 21 pm breiter Spalt in einem Silberspiegel - hergestellt in Zusam-
menarbeit mit der Schweifttechnischen Lehr- und Versuchsanstalt

Mecklenburg-Vorpommern GmbH.

soll aufgrund der Sensorgrofse der verwendeten Kamera eine Héhe von knapp 15 mm besitzen und
im besten Fall eine Breite von 13 pm vorweisen, die aber je nach Intensitét gegebenenfalls breiter
sein muss. Bei 13 pm Spaltbreite und homogener Ausleuchtung ist es moglich, dass dieser Spalt
die Intensitdt um das rund Vierfache moduliert, vergleicht man die Intensitédt an den Spaltenden
miteinander. Festspalte sind mit kleinen Spaltbreiten und deutlich besserer Parallelitit verfiighar
bzw. es wird davon ausgegangen, dass sie aufgrund der Fertigungstechnik perfekt parallel sind.
Oft sind es Metallfolien, die in einem separaten Halter gefasst sind. Mit zunehmender Spalthohe
steigt die minimal erhéltliche Spaltbreite. In der gewiinschten Hohe sind keine kommerziellen
Produkte mit einer Spaltbreite kleiner 100 pm verfiigbar. Hinzu kommt, dass in diesem Fall fiir
einen Breitenwechsel der gesamte Spalt gewechselt werden muss. Das ist wegen der {ibrigen op-
tischen Elemente des Gesamtaufbaus im Nachhinein nur mit grofsem Aufwand moglich.

In Kooperation mit der Schweifitechnischen Lehr- und Versuchsanstalt Mecklenburg-Vorpom-
mern GmbH (SLV) konnten in einem ersten Test erfolgreich die Spiegelbeschichtung von Gold-
und Silberspiegeln mikrometergenau durch kurze Laserpulse entfernt werden. Die Substrate von
der Firma Layertec sind auf der Riickseite standardméfig ebenfalls poliert. Auf diese Weise las-
sen sich leicht hochparallele Spalte ab ca. 8 pm Breite und einer Hohe im cm-Bereich herstellen.
Anschliefsend wurden mehr als 10 verschiedene Spaltbreiten mit gewissem Abstand pro Spiegel
realisiert. Eine mikroskopische Aufnahme eines beispielhaften Spaltes ist in Abbildung 4.16 ge-
zeigt. Auf 15 mm Spalth6he waren die Spalte parallel. Die Rauhigkeit der Spaltkante liegt im
Bereich von etwa 2 pm. Da der Spalt auf die Kamera abgebildet wird und die Pixel in unserem

Fall 8 pm und 13 pm betragen, fallt die Rauigkeit nicht ins Gewicht.
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Abbildung 4.17: Skizze des variablen Spalthalters bestehend aus (von links nach rechts)
zwei Folienhaltern, FEdelstahlfolie mit Auswahlblende, Verschiebeein-
heit (Thorlabs ST1XY-S), modifiziertem Goldspiegel mit verschie-
denen Spalten (siehe Text) und festgeklebtem Haltering (Thorlabs
SM1RR). Der Goldspiegel wird so weit in die Halterung geschraubt,
dass die Goldschicht die Edelstahlfolie gerade nicht beriihrt und die
Spalte parallel zu der Auswahlblende sind.

Nach dem erfolgreichen Test wurde zwei verschieden Schnittmuster erstellt. Dabei werden durch
den Laser mehrere parallel angeordnete Rechtecke definierter Breite, die spater die verfligbaren
Spaltbreiten darstellen, in gewissem Abstand in die spiegelnde Oberflache geschnitten. Die so
modifizierten Spiegel wurden auf einen Feststellring (Thorlabs SM1RR) geklebt und in einen
x-y-Versteller von Thorlabs (ST1XY-S) geschraubt. Die spiegelnde Seite schliefst dabei nahezu
biindig mit der dufteren Fliache des Verstellers ab. Davor wurde eine Edelstahlfolie montiert, in
die zuvor am SLV eine rechteckige Auswahlblende geschnitten wurde. Abbildung 4.17 zeigt die
Konstruktion als Explosionszeichnung. An die Mikrometerschraube des Verstellers wurde eine
biegsame Welle befestigt, wodurch ein entferntes Verschieben des Spiegels gegeniiber der Aus-
wahlblende moglich wird. Die gewiinschte Spaltbreite kann auf diese Weise flexibel aus der Liste
der verfiigharen Spaltbreiten ausgewéhlt werden. Diese sind fiir die beiden gebauten Spektrome-
ter in Tabelle 4.1 aufgelistet. Der Abstand der Mittelpunkte der Einzelspalte auf dem Spiegel-
substrat betragt 350 pm fiir Spalt 1 bzw. 400 pm fiir Spalt 2. Spalt 1 wird in dem in Abschnitt
4.5.1 vorgestellten Spektrometer eingesetzt, wihrend Spalt 2 fiir das in Abschnitt 4.5.2 vorge-

stellte Spektrometer verwendet wird. Durch den begrenzten Verstellbereich des x-y-Verstellers
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Spaltbreiten von Spalt 1 in pm
geplant 00 70 60 50 10 13 15 20 30 40
gemessen 100,9 70,5 62,0 50,0 9,0 13,2 14,8 20,3 29,7 40,6

Spaltbreiten von Spalt 2 in pm
geplant 150 100 9 8 70 60 20 25 30 35 40 45 50
gemessen 154,2 103,0 92,7 83,3 71,9 61,8 21,0 26,3 30,1 37,8 41,6 48,4 52,1

Tabelle 4.1: Ubersicht der gefertigten und der genutzten Spaltbreiten (fett gedruckt)
der in Abschnitt 4.5.1 und 4.5.2 vorgestellten Spektrometer. (Details im
Text)

kann jeweils nur eine Auswahl der Spaltbreiten genutzt werden, ohne den Versteller selbst zu

verschieben. Die tatséchlich genutzten Breiten sind in Tabelle 4.1 fett gedruckt.

4.5.4 Astigmatismuskorrektur

In Gitterspektrometern mit planen Reflexionsgittern muss prinzipbedingt wenigstens ein ge-
kriitmmter Spiegel Licht aus der optischen Achse heraus reflektieren. Aus Kostengriinden kom-
men hierfiir zumeist sphérische Spiegel zum Einsatz. Dabei tritt Koma auf, also das schrige
Auftreffen von einem Strahlenbiindel auf eine Linse oder hier sphérischen Spiegel, wodurch es
zu schweifartigen Verzerrungen in der Abbildung kommt. Im Czerny-Turner-Spektrometer wird
Koma aufgrund der gegensétzlichen Drehrichtung der beiden vorhandenen Spiegel kompensiert.
Dariiber hinaus tritt bei schrigem Lichteinfall Astigmatismus auf. Wird ein sphérischer Spiegel
aus der optischen Achse gedreht, so stimmt die Brennweite in der Ebene parallel zur Drehachse,
der Saggitalebene, nach wie vor. In der dazu senkrechten Meridionalebene wirkt der Spiegel ge-
staucht (Projektion) und resultiert sich in einer anderen Brennweite. Soll das Spektrum auf dem
Detektor aufsummiert werden oder kommt gar eine Zeilenkamera zum Einsatz, ist der Astigma-
tismus unproblematisch. Der Detektor kann einfach in den Fokus gestellt werden, in dem die
Spektrallinien moglichst schmal sind. Soll dagegen fiir jeden Punkt des Eintrittsspaltes ein se-
parates Spektrum aufgenommen werden, reduziert der Astigmatismus die radumliche Auflésung
entlang des Eintrittsspaltes erheblich, da sich in der Fokusebene die Lichtbiindel (Spektren) der
unterschiedlichen Punkte des Eintrittsspaltes iiberlagern. Um den auftretenden Astigmatismus zu
reduzieren, gibt es verschiedene Ansétze. Beispielsweise kann durch Verwendung von toroidalen
statt sphérischen Spiegeln der Astigmatismus ausglichen werden. Jedoch sind diese Spiegel fiir ge-
wohnlich Sonderanfertigungen und daher mit hohen Kosten und langen Lieferzeiten verbunden.
Oft, insbesondere im Laboralltag, wird eine langbrennweitige Zylinderlinse vor dem Eintritts-
spalt so angeordnet, dass der Astigmatismus minimiert oder gar kompensiert wird. Allerdings
ist der Astigmatismus wellenldngenabhéingig und die Korrektur ist nur fiir schmale Spektren
moglich. Dabei fallen die von der Linse verursachten chromatischen Fehler meistens nicht ins

Gewicht. Daneben gibt es eine Vielzahl weiterer Ansétze wie die divergente Beleuchtung des Git-
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ters [Bat+70; Aus+09], eine keilformige Zylinderlinse vor dem ausgedehnten Detektor|Del+ 10;
Xuell]|, gekriimmte Gitter und weitere. Meistens funktionieren diese Korrekturen jedoch nur fiir
eine Wellenlidnge zufriedenstellend und / oder werden dafiir spezielle Komponenten bendtigt, die
ebenfalls lange Lieferzeiten und hohe Kosten mit sich bringen.
In [Lee+10] wird vorgeschlagen, eine Zylinderlinse in das Spektrometer vor den Detektor zu stel-
len. Allerdings wird in diesem Ansatz keine keilférmige Linse gewéhlt, sondern eine Standardzy-
linderlinse. Linse und Kamera werden in geschickt gew&hlten Winkeln aus der optischen Achse
gedreht. Auf diese Art und Weise wird in |Lee+10] ein astigmatismuskorrigiertes Spektrometer
mit 400 nm Bandbreite bei ausschlieflicher Verwendung von Standardkomponenten realisiert. In
|Lee+10| wird zunéchst der Astigmatismus Az, also die Differenz der Brennweiten der sagit-
talen und meridionalen Ebene berechnet. Anschliefsend wird gezeigt, wie sich eine zylindrische
Linse, abhéngig von Brennweite, Brechungsindex und zentraler Dicke, auf die Verschiebung der
Brennpunkte der beiden Ebenen auswirkt. Daraus leitet sich die Bedingung fiir die Kompensa-
tion des Astigmatismus ab. Ebenso die Position der Zylinderlinse, relativ zum zweiten Spiegel,
ist angegeben. Bis dahin ist alles nur fiir eine Wellenlénge giiltig. Im weiteren Verlauf wird die
Winkeldispersion des Gitters beriicksichtigt und ein Drehwinkel zwischen Fokusebene des Spek-
trometers und Zylinderlinse eingefiihrt, woraus schlussendlich die Drehwinkel der Zylinderlinse
und der Kamera abgeleitet werden kénnen. Diese Rechnung ist aufwéindig und von Fitroutinen
abhéngig. Nachdem alle Parameter bestimmt sind, wird in [Lee+10] eine Optimierung der Pa-
rameter mittels Code V durchgefiihrt was keine groben Abweichungen aufzeigt. Da das Prinzip
in |Lee+10] bewiesen wurde und der Winkel von optischen Elementen auf dem optischen Tisch
ohnehin schwierig auf einen exakten Wert einzustellen ist, wurde die Rechnung stark vereinfacht
und auf eine optische Simulation verzichtet. Am Beispiel des in Abschnitt 4.5.1 vorgestellten
Spektrometers soll die Astigmatismuskorrektur kurz vorgestellt werden. Die verwendeten Varia-
blen sind in Abbildung 4.18 ersichtlich.
Der Abstand zwischen sagittalem und meridionalem Fokus lésst sich wie folgt berechnen [Lee+10;
Dal66]:

Az(§) = fisinftand + fosin{tan. (4.48)

Dabei sind f; und fo die Brennweiten des ersten und zweiten Spiegels im Spektrometer und 6
und & die Winkel, unter denen das Licht auf die jeweiligen Spiegel trifft.

Die Schreibweise Az(&) suggeriert bewusst eine alleinige Abhéngigkeit von £, da alle Parameter
fest sind, abgesehen von . Dieser Winkel ist wegen der Winkeldispersion aber wiederum von der

Wellenldnge des Lichtes abhéngig. Genau dieser Fakt soll fiir eine vereinfachte Rechnung dienen.

Wird zwischen dem zweiten Spiegel und dem Detektor eine Zylinderlinse eingefiigt, gilt es den
Fokusunterschied zwischen beiden Ebenen zu minimieren. Dazu muss die Fokusdnderung in der
sagittalen Ebene s — s der entgegengesetzten Fokusinderung in der meridionalen Ebene s; — s}
entsprechen. Sie konnen in der sagittalen Ebene aus der Linsengleichung bzw. in der meridionalen

Ebene aus der Fokusverschiebung einer planen Glasplatte berechnet werden. Anschliefend wird
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Spalt der
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Zylinderlinse ¢t

Abbildung 4.18: Breitbandig astigmatismuskorrigiertes Spektrometer
(Grafik abgeleitet von [Lee+10])

in [Lee+10| nach ss, also dem Abstand des urspriinglichen Fokus in der sagittalen Ebene und
der Position der Zylinderlinse aufgelost. Diese Entfernung wird genutzt, um die Position L der

Zylinderlinse relativ zur Position des zweiten Spiegels zu berechnen [Lee+10]:
L= fS — $s — to, (449)

wobei fs = facos@ ist und ty die zentrale Dicke der Zylinderlinse meint. s; ergibt sich nach

P+ /P2 + 4P, (450)

2
Dabei ist P = Az —tg(n—1)/n. n und f, sind Brechungsindex und Brennweite der Zylinderlinse.

[Lee+10] zu

Ss —

Tatséchlich ist aber, wie schon geschrieben, der Astigmatismus Az aufgrund der Winkeldisper-
sion indirekt von der Wellenldnge abhingig und folglich auch die Gréfsen P, s5, € und L.

Fiir die vereinfachte Rechnung wurde daher die Position der Zylinderlinse fiir drei Wellenldngen,
der zentralen )\, der minimalen A~ und der maximalen Wellenlinge A* mit den dazugehdrigen
Winkeln €, €~ und &1 berechnet. Der Drehwinkel der Zylinderlinse § ergibt sich aus dem Tan-

gens aus der Differenz der Positionen AL(¢) und der dazu gehorigen spektralen Breite auf dem

Detektor bay:
0 = tan (AL) . (4.51)
bax

Der Drehwinkel der Kamera ergibt sich in analoger Weise

v = tan <Mb:)\ASS> . (4.52)
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Als Zylinderlinse wurde eine LJ1653L1-A von Thorlabs ausgewéhlt. Sie besitzt eine Brennweite
von 200 mm, eine zentrale Dicke von tgp=4,1 mm und dariiber hinaus eine Antireflexbeschichtung
im verwendeten Spektralbereich. Der Brechungsindex der N-BK7-Linse betrégt bei der Zentral-
wellenldnge n = 1,5278. Die Ergebnisse der Winkelberechnungen sind in Tabelle 4.2 dargestellt.
Auffillig ist, dass der Mittelwert der drei derart berechenbaren Winkel jeweils dem Wert ent-
spricht, der sich aus den Werten mit der minimalen und der maximalen Wellenldnge ergibt.
Da die Winkel nicht stark streuen, scheint es ausreichend die Drehwinkel von Zylinderlinse und

Kamera lediglich aus diesen beiden Wellenléngen zu berechnen. Fiir das in Abschnitt 4.5.2 vorge-

o

Ein® Ainnm ALinmm Asginmm bayinmm 4§in° ~in

¢t 496

-2,12 2,60 6,6 18,84 4,19
£ 425

-2,04 2,49 6,66 18,12 3,86
£ 354

-4,15 5,09 13,3 18,48 4,03
¢t 496

Mittelwert: -18,48 4,03

Tabelle 4.2: Ubersicht iiber die Ergebnisse der vereinfachten Berechnung der Drehwin-
kel von Zylinderlinse (¢) und Kamera () fiir eine 200 mm Zylinderlinse fiir
das in Abschnitt 4.5.1 vorgestellte Spektrometer
0 und v ergeben sich jeweils aus der Zeile davor und danach zusammen

mit Gleichungen 4.51 und 4.52

stellte Spektrometer ist eine Astigmatismuskorrektur nicht zwingend notwendig. Sie ist aber auch
nicht nachteilig, sondern macht das Spektrometer universeller nutzbar. Daher wurde auch dieses
Spektrometer entsprechend korrigiert. Dazu fand die gleiche Zylinderlinse wie zuvor (Thorlabs
LJ1653L1-B) jedoch mit der Beschichtung B Verwendung, so dass die Linse ebenfalls im verwen-
deten Spektralbereich eine Antireflexbeschichtung aufweist. Auf die Darstellung der Berechnung
wird hier allerdings aus Platzgriinden verzichtet.

Die sich anschliefende Justage war nicht ganz einfach, da allein die Position und der Drehwinkel
von Kamera und Zylinderlinse schon vier Freiheitsgrade darstellen, die sich stark gegenseitig
beeinflussen. Hinzu kommt, dass keine Laserquelle mit den drei genannten Wellenldngen (jeweils
minimale, zentrale und maximale Wellenlénge) zur Verfiigung stand. Daher erfolgte die Justage
in der Nullten Ordnung des Spektrometers. Dazu wurde ein Laser mit der ungefdhren Zentral-
wellenldnge auf den moglichst breiten Eintrittsspalt abgebildet. Zuséatzlich wurde der Spalt in
der Senkrechten verschoben. Im besten Fall ist ein scharfes Rechteck auf der Kamera zu sehen.
Das Gitter wird dann so verfahren, dass der Eingangsspalt wahlweise links, mittig oder rechts

auf dem Detektor abgebildet wird. Von chromatischen Fehlern abgesehen, verursacht durch die
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Abbildung 4.19: Astigmatismuskorrektur des in Abschnitt 4.5.1 vorgestellten UV-
Spektrometers: Abbildung der Ecke eines 70,5 pm breiten Eintritt-
spaltes auf der Kamera jeweils ganz links, mittig und rechts auf dem
Detektor. Trotz der unterschiedlichen Weglidngen sind dank der Astig-

matismuskorrektur alle Kanten der Spalte scharf abgebildet.

Zylinderlinse, kommt dies der Situation in erster Ordnung mit den drei Wellenldngen gleich.
Der Justageprozess sieht daher so aus, dass gezielt die verschiedenen Positionen des Gitters
angefahren werden und jeweils die Zylinderlinse und die Kamera nachgefiihrt werden, bis das
Spaltabbild an jeder Stelle des Detektors scharf abgebildet ist. Abbildung 4.19 zeigt die Abbil-
dung eines 70,5 um breiten Eintrittsspaltes auf die Kamera des in Abschnitt 4.5.1 vorgestellten
Spektrometers fiir das Summenfrequenzsignal. Beleuchtet wurde der Spalt mit einer 405 nm La-
serdiode. Die Breite des Spaltabbildes betridgt ca. 6 Pixel, woraus sich mit der Pixelbreite von
13 pm eine Spaltbreite von etwa 78 pm ergibt. Aufgrund der Pixelgrofe ist der damit verbundene
Fehler relativ grok. Dennoch zeugt die Ubersicht von einer guten Abbildung iiber die gesamte

Sensorbreite. Die gleiche Darstellung findet sich in Abbildung 4.20 fiir einen 83,3 pm Spalt, der

Abbildung 4.20: Astigmatismuskorrektur des in Abschnitt 4.5.2 vorgestellten Nahinfra-
rotspektrometers: Abbildung der Ecke eines 83,3 ym breiten Eintritt-
spaltes auf der Kamera jeweils ganz links, mittig und rechts auf dem

Detektor

im Infrarotspektrometer aus Abschnitt 4.5.2 eingebaut wurde. Der Spalt wurde dabei mit einem
780nm Laser beleuchtet. Die Breite in der Abbildung betrédgt ca. 10 Pixel, woraus sich mit der
Pixelbreite von 8 um eine Spaltbreite von etwa 80 pm ergibt. Auch hier ist eine gute Abbildung

iiber die gesamte Sensorbreite erkennbar.
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4.5.5 Ansteuerungssoftware

Die Gitter der beiden Spektrometer werden jeweils von einem Newport DGM1 Gitterhalter auf ei-
nem elektronisch gesteuerten Rotationstisch der Firma Standa vom Typ 8MR191-28 (mit Schritt-
motor) gehalten. Die Ansteuerung erfolgt iiber einen 8SMC1-USBhF-B2-4-Controller. Trotz der
guten technischen Daten, wie z. B. der Winkelauflésung von 4,5 arcsec, ist bei der Programmie-
rung der Ansteuerungssoftware unbedingt darauf zu achten, jede Position immer aus der gleichen
Drehrichtung kommend anzufahren. Andernfalls ist das mechanische Spiel der Winkelumsetzung
zu grof und Wellenldngen koénnen nicht reproduzierbar angefahren werden. Daher wird in der
Software die neue Schrittposition mit der alten Position verglichen. Ist die neue Position grofser als
die vorherige, wird die Position direkt angefahren. Ist sie jedoch kleiner wird 1000 Schritte iiber
die Zielposition hinaus gefahren und erst danach zu der gewiinschten neuen Position gefahren.
Dartiber hinaus wurde in der Software die Wellenldngenkalibrierung integriert (siehe Abschnitt
4.5.6), so dass die gewiinschte Wellenlénge direkt angefahren werden kann. Weiterhin gibt es die
Moglichkeit in den Anschlagschalter zu fahren, um die absolute Position neu festzulegen und eine
weitere Funktion, um die 0 nm-Position, die Position der Nullten Ordnung, festzulegen. Letzteres
ist hilfreich, wenn die Position des Spaltes gedndert werden soll oder auf dem Sensor ein anderer
Pixel der 0 nm-Position zugeordnet werden soll.

Die Programmierung erfolgte in C++. Fiir die grafische Oberfliche kam Qt zum Einsatz. Sdmt-
liche Parameter fiir die Ansteuerung der Rotationstische, wie z.B. Rotationsgeschwindigkeit oder
die aktuelle Position, werden in einer externen INI-Datei gespeichert und beim Programmstart
ausgelesen. Beim Beenden des Programms fahrt der Schrittmotor in den néchsten Vollschritt
und die neue Position wird in der INI-Datei gespeichert, so dass auch nach einem Neustart die
richtige Wellenlénge in der Software angezeigt wird.

Dazu muss bestimmt werden, welche Position des Schrittmotors welcher Wellenldnge entspricht.
Um das zu ermitteln, wurde eine kleine Spaltbreite gewahlt und mit einer Quecksilberdampflam-
pe beleuchtet. Anschliefiend wurde das Gitter immer so verfahren, dass eine weitere Spektrallinie
in der Mitte des Detektors abgebildet wird. Die entsprechenden Schrittpositionen wurden notiert.
Wird Gleichung 4.40 nach A aufgeldst, erhélt man die Wellenldnge abhéngig vom Gitterdrehwin-
kel.

A@) = 2d sin(¢) cos(dv)/m (4.53)

Der Drehwinkel lésst sich durch die technischen Angaben des Drehtisches beziiglich der Schritt-
grofen durch die Schrittanzahl ersetzen. Ein 1/8 Schritt betrdgt 0,00125°. Mit ¢ = x/k, wobei x
die Schrittanzahl und k£ = 180°/0,00125° /7 die Schrittgrofe zusammen mit dem Umrechnungs-
faktor fiir Bogenmaf darstellt. Es gilt also

Az) = 2dsin(x/k) cos(dvm/360°)/m. (4.54)

Das ermdglicht nun eine Regressionsrechnung zur genauen Bestimmung der Gréfe dv. Im Fall des

in Abschnitt 4.5.1 gezeigten Spektrometers fiir blaues Licht, liefert die Regression dv = 31,344°
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mit einem Fehler von 0,17° bei 95% Vertrauensniveau. Fiir den Fehler wurden lediglich die Stan-
dardabweichung von 0,0765 und der 7-Faktor mit 2,201 beriicksichtigt. Der rechnerische Wert
nach Abschnitt 4.5.1 ergibt dv = 31,63° und liegt nur knapp nicht im Messunsicherheitsinter-
vall. In Anbetracht der moglichen geometrischen Abweichung bei der Platzierung der Bauteile,
stimmen die Werte gut iiberein.

Dennoch hat sich im Betrieb gezeigt, dass entfernte Wellenldngen nicht ganz genau angefahren
werden. Die einzige Erklarung dafiir liegt darin, dass das Gitter nicht ganz exakt 300 Linien /mm
hat. Durch variieren des berechneten Wertes wurde ein neuer Wert fiir dv bestimmt, der somit
eine abweichende Gitterfrequenz ermdglicht. Der so bestimmte Wert betragt dv = 31,15°.

Fiir das Infrarotspektrometer aus Abschnitt 4.5.2 wurde ein dv von 32,10° verwendet.

4.5.6 Wellenlidngenkalibrierung

Fiir die Zuordnung zwischen Pixeln der Kamera und der Wellenlange wurden Krypton- und
Quecksilberspektrallampen (Typ 6031 und Typ 6035) von Newport verwendet.

Newport stellt ein Tabellenwerk mit Spektrallinien fiir diese Lampen zur Verfiigung |Ori]. Leider
sind dabei keine Intensitdten angegeben, was die Zuordnung erschwert. Hilfreicher und préaziser
war das Tabellenwerk [Sai+61]|. Dort ist neben der Wellenldnge auch die Intensitét der einzel-
nen Spektrallinien angegeben. Wie in Abschnitt 4.5.1 gezeigt, ist die lineare Dispersion nur fiir
einen kleinen Winkelbereich von 8 wirklich linear. Deshalb wurde durch die Messwerte in Tabelle
4.3 jeweils eine quadratische Ausgleichsfunktion gelegt (siehe Ende Tabelle 4.3). Das Verhéltnis
P ist abhéngig von der Winkeldispersion, also dem Ausfallswinkel und somit auch von dem
Gitterdrehwinkel. Fiir A, = 390,16 nm verdndert er sich bei Summenfrequenzspektrometer von
P(N = 1) = 0,134854 nm/pixel bis P(N = 1024) = 0,136844 nm/pixel. Die Zentralwellenlénge
wahrend der Kalibrierung des Infrarotspektrometers betrug A, = 786,01 nm. Fiir diesen Gitter-
winkel variiert P von P(N = 1) = 0,25103 nm /pixel bis P(N = 1382) = 0,25383 nm//pixel. Die
mathematische Beziehung zwischen dem Verhéltnis P und Gitterdrehwinkel respektive der Zen-
tralwellenldnge wurde in [Sch04] hergeleitet. Wegen der durchgefiihrten Wellenldngenkalibrierung

wird sie hier jedoch nicht benétigt.

4.5.7 Spektrale Empfindlichkeit

Die spektrale Reflexionseffizienz eines Gitters hidngt unter anderem von dem verwendeten Ma-
terial ab. Bei Gittern wird zwischen relativer Effizienz, welche die Reflektivitéit in die gewéhlte
Ordnung mit der eines Spiegels vergleicht, und der absoluten Effizienz unterschieden. Letztere
beschreibt den tatsédchlich in eine gewdhlte Ordnung gebeugten Anteil im Vergleich zum Ge-
samtanteil des Lichtes. Generell hangt die Gittereffizienz mafgeblich von der Beugungsordnung
ab, aber auch von dem ,Blazewinkel“. Dabei wird der Winkel der Gitterfurchen so angepasst,
dass die Richtung der Reflexion an der einen Fliache der Furchen mit der Richtung des gebeugten

Lichtes der gewiinschten Wellenldnge iibereinstimmt. So ergibt sich fiir diese Wellenldnge ein
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Spektrometer 1 (siehe Abschnitt 4.5.1) Spektrometer 2 (siche Abschnitt 4.5.2)
Pixel Wellenldnge in nm  Lampentyp | Pixel Wellenlédnge in nm Lampentyp
175 435,835  [Sait61] Hg 267,0 892,86934 [Sai+61] Kr
405 404,656  [Sai+61] Hg 3272 877,67498 [Sai+61] Kr
697  365,0146 [Tral2] Hg 433,8 850,88736 [Sai+61] Kr
923 334,148  [Sai+61] Hg 517,5 829,81091 [Sai+61] Kr
531,0 826,32412 [Sai+61] Kr
560,5 819,00570 [Sai+61] Kr
590,8 811,29023 [Sai+61] Kr
611,8 805,95053 [Sai+61] Kr
693,0 785,4823 [Sai+61] Kr
756,5  769,45401 [Sai+61] Kr
793,5 760,15465 [Sait61] Kr

Ausgleichsfunktion Spektrometer 1:

A(N) = —0,134851 nm /pixel N
Ae = A(INV = 512) = 390,16 nm

—9,73394 - 107" nm/pixel N2 + 459,454 nm /pixel

Ausgleichsfunktion Spektrometer 2:

A(N) = —0,251026 nm /pixel N
Ae = AN = 691) = 786,01 nm

—1,01535 - 10~% nm /pixel N? 4 959,954 nm /pixel

Tabelle 4.3: Zuordnung der Pixel des Kamerasensors zu den Wellenldngen von

Quecksilber- und Kryptonspektrallampen
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Abbildung 4.21: Spektrum der Kryptonlampe (Newport Model 6031) - gemessen mit

dem in Abschnitt 4.5.2 entwickelten Infrarotspektrometer
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Abbildung 4.22: Spektrale Korrekturkurven des Summenfrequenzspektrometers (links)
und des Infrarotspektrometers (rechts) fiir verschiedene Gitterstellun-
gen bei horizontal polarisiertem Licht. Der geplante jeweilige spektrale
Einsatzbereich der Spektrometer ist in blau und rot hinterlegt.

Der Einfallswinkel des Lichtes auf das Gitter beeinflusst die Effizienz
des Gitters [Pal+14|. Deshalb {iberlagern sich die Kurven nicht voll-
stdndig. Vor der weiteren Auswertung miissen die gemessenen Spek-
tren mit der jeweiligen spektralen Korrekturkurve multipliziert wer-

den.

Maximum der Gittereffizienz. Dariiber hinaus beeinflussen aber auch der Einfallswinkel und die
Polarisation des Lichtes die Gittereffizienz.

Bei hochauflésenden Spektren kann oft die Effizienz des Gitters bzw. des gesamten Spektrome-
ters vernachléssigt werden, da sie iiber einen sehr kleinen Spektralbereich quasi konstant ist. In
der fs-Puls Charakterisierung werden aber mit zunehmend kiirzeren Pulsen die zu messenden
Spektren breiter. Hier ist die spektrale Empfindlichkeit des Messgerites, also der Einheit aus
optischen Elementen vor und in dem Spektrometer zusammen mit der verwendeten Kamera in
Form einer Korrekturkurve zu beriicksichtigen.

Zu diesem Zweck wurde zunéchst der gesamte VAMPIRE-Aufbau grob positioniert und insbe-
sondere die Einkoppeloptik in die Spektrometer tiberpriift. Anschlieffend wurde der nichtlineare
Kristall entfernt und durch eine kalibrierte 1kW Wolframgliihlampe ersetzt. Dank der Kali-
brierung ist die Temperatur des Wolframdrahtes bekannt. Um umliegende Optiken und andere
Komponenten nicht zu zerstéren, musste ein Strahlungsschild angefertigt werden.

Das Plancksche Strahlungsgesetz [Bae+08]

C1
M\,T) = (o 1) (4.55)
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mit ¢; = 2whe® und ¢ = he/k liefert das Emissionsspektrum eines schwarzen Strahlers. Wird
dieses mit dem spektralen Emissionsgrad €y von Wolfram [Vos54| multipliziert, erhélt man das
Emissionsspektrum der Wolframlampe Iy (A, 7). Die gesuchte spektrale Korrekturkurve K (\)

ergibt sich dann mit der gemessenen Intensitit Iess(A,7") wie folgt:

K()‘) = IW(AaT)/ImeSS()\vT)- (456)

Einige der Korrekturkurven sind in Abbildung 4.22 dargestellt.

4.6 BBO- und BIBO-Kristalle

BBO (p-Bariumborat bzw. 8-BaB2O,) ist einer der am meisten verbreiteten nichtlinearen Kris-
talle um SHG von Ti:Sa-Lasern zu erzeugen. Das liegt nicht nur in seiner hohen, breitbandigen
Transparenz und seiner hohen Zerstorschwelle begriindet [Che+12], sondern auch in seiner ver-
gleichsweise hohen Nichtlinearitat.

BIBO (Wismuttriborat - BiB3O4) wurde erstmals 1982 hergestellt [Lie82], jedoch war es lange
schwierig grofe Kristalle herzustellen, was erst 1999 gelang [Bec+99|. BIBO hat noch grofere
Nichtlinearitétskonstanten als BBO und ist daher von groffem Interesse. Zunéchst soll die Pha-
senanpassungsbandbreite von BIBO berechnet und mit der von BBO verglichen werden. Ein

Vergleich der zu erwartenden Intensitidten des SFG-Signals folgt im spéteren Verlauf.

4.6.1 Phasenanpassung

Wegen der hohen Konversionseffizienz von BIBO [Che+12] und der deshalb erwarteten hoheren
Intensitét des Korrelationssignals wurden drei BIBO-Kristalle in unterschiedlicher Dicke bestellt.
Die gefertigten Dicken sind 28 pm, 118 pm und 1190 pm. BIBO ist ein biaxialer Kristall mit drei
verschiedenen Brechungsindizes ny (), ny(X) und n,(X) [Miy+09]. Fiir eine Phasenanpassung bei
800 nm wurden die Kristalle vom Hersteller so geschnitten, dass die x-Achse die Rotationsachse
ist und um 29° von der z-Achse rotiert wurde. Relevant sind also in erster Linie die Brechungs-
indizes ny(A) und n,(A). Da der Aufbau in nicht-kollinearer Anordnung ist, miisste eigentlich
nx(A) berticksichtigt werden. Der Winkel 6 zwischen den Eingangstrahlen ist aber sehr klein,
weshalb der in Abschnitt 2.3.3 erwidhnte Korrekturterm cos(6/2) = 0,993 vernachléssigt werden
kann. Um die Bandbreite der Phasenanpassung zu berechnen, wird zunéchst die Differenz der

Wellenvektoren Ak nach [Hob67| fiir Typ I (z) Phasenanpassung berechnet
w x T\ — z2\— - 2\ — .
Ak = - {(n2)3 [(n3) 2 (nd) 2] cos? ® — (n¥)3 [(nY) 2 (nd) 2] sin? P} (A®)%.  (4.57)

Dabei ist n der Brechungsindex, der untere Index 1 bezieht sich auf die fundamentale Wellen-
lange und der Index 2 auf die harmonische Wellenldnge. Der obere Index gibt die Richtung des
Brechungsindex an. Die Winkel & = 90° und A© = 90° — 29° = 61° entsprechen der Drehung
des Kristalls. Wegen unterschiedlicher Definition der Winkel ist A® # 29°. Ak wird nun als
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Funktion der fundamentalen Wellenldnge A geschrieben

_ 2m(AO)?

AR = ST A2 [n0/2)72 = 0, (0/2)72] - cost(@) -

ny(A)? - [ny(A) 72 = ny(X) %] - sin*(@) },

wodurch der Index fiir die Richtung nun in Analogie zu [Miy+09] unten Platz findet. Die

(4.58)

Sellmeier-Gleichungen aus [Miy+09] erfordern die Eingabe der Wellenldngen in pm, weshalb
in Gleichung 4.58 die 107 im Nenner eingefiigt wurde. Wie schon in Gleichung 4.57 erkennbar,
ist Ak fiir ® = 90° nicht mehr von ny abhéngig. Wird Ak(A) in einer Taylorreihe entwickelt,
ist der erste Term bei Phasenanpassung gleich Null, der zweite Term entspricht der kritischen
Phasenanpassung und der dritte Term der nichtkritischen Phasenanpassung [Pel04]. Da hier die
Phasenanpassung nicht iiber die Temperatur, sondern den Drehwinkel erfolgt, ist der zweite Term

fiir diese Rechnung relevant. Die nichtlineare Verstéarkung eines Kristalls der Dicke L hat bei
Ak = i0,886% (4.59)
die Halfte des Wertes von Ak = 0 angenommen [Pel04]. Die Phasenanpassungsbandbreite ergibt

sich nach [Pel04] aus dem Gleichsetzen der Taylorentwicklung von Ak(A) mit Gleichung 4.59 zu

OAk(N)] !
el

Fiir die vorhandenen BIBO-Kristalle der Dicken 28 pm, 118 pm und 1190 pm und einer Zen-

2
SApwin () = 0,886% { (4.60)

Ac

tralwellenlénge des Pulses von A, = 800nm betragen die Phasenanpassungsbandbreiten etwa
67,8nm, 16,1 nm und 1,6 nm. Die wellenléingenabhéngige Phasenanpassungsbandbreite von BIBO
ist in Abbildung 4.23 dargestellt. Zum Vergleich dazu betriagt die nach Gleichung 2.32 berech-
nete Phasenanpassungsbandbreite fiir BBO mit den gleichen Kristalldicken (28 pm, 118 pm und
1190 pm) nun etwa 170,6 nm, 40,5nm und 4,0 nm. Die Phasenanpassungsbandbreite von BBO
ist bei 800nm und gleicher Kristalldicke also etwa 2,5 mal so grofs, wie die von BIBO. Fiir die
Rechnung wurde wieder eine Zentralwellenldnge von 800 nm angenommen und der Drehwinkel
des BBO-Kristalls betrdgt 29,2°. Analog zu Abbildung 4.23 ist in Abbildung 4.24 die wellenlén-
genabhéngige Phasenanpassungsbandbreite der genannten BBO-Kristalle gezeigt. Man beachte

die unterschiedliche Achsenskalierung.

4.6.2 Intensitdt des Summenfrequenzsignals

Die Intensitdt des erzeugten Lichtes bei nichtlinearen optischen Prozessen wie SHG oder SFG
ist abhéngig von der erzeugten nichtlinearen Polarisierung in dem nichtlinearen Medium. Dabei
wird die Suszeptibilitét als Tensor eingefiihrt. Zusétzlich wird der Tensor d; j » = %Xz eingefiihrt.
Dieser Tensor besitzt 27 Elemente, wobei die Anzahl oft aus Symmetriegriinden reduziert werden
kann. Die Polarisierung kann nun in Termen der Eingangsfelder E;(wy,) und Ej(wy,) zusammen
mit dem nichtlinearen Koeffizienten d;;;, wie folgt geschrieben werden [Boy08]:

Pi(wn +wm) = €0 > Y 2dijrEj(wn)Ex(wm). (4.61)
ik (nm)
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Abbildung 4.23: Bandbreite der Phasenanpassung in BIBO fiir eine Kristalldicke von
28 pym  (blaue Kurve), 118 pm (orange, gepunktet-gestrichelt) und
300pm (griin, gestrichelt). Wegen der indirekten Proportionalitit
der Bandbreite zu der Kristalldicke entspricht die orange-gestrichelte
Kurve fast der 10fach vergroferten Darstellung der Bandbreite des
1,19 mm dicken Kristalls.

Orientierung des BIBO-Kristalls: 29° von z in yz-Ebene
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Abbildung 4.24: Bandbreite der Phasenanpassung in BBO fiir eine Kristalldicke von
28 pm  (blaue Kurve), 118 pm (orange, gepunktet-gestrichelt) und
300 pm (griin, gestrichelt)
Schnittwinkel 8 = 29,2°
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Dabei stehen der Index i fiir das erzeugte Signal und die Indizes j und k fiir die beiden Ein-
gangssignale. Bei gegebener Geometrie, also fester Strahlgeometrie und Polarisation, kann d;jj
weiter zu einem effektiven nichtlinearen Koeffizienten deg vereinfacht werden. Die Polarisierung

ergibt sich dann fiir SFG-Prozesse zu [Boy08|
|P(ws)| = deodeg | E(wr)| |E(w2)] - (4.62)

Wird die Polarisierung in die Wellengleichung eingesetzt und dabei davon ausgegangen, dass die
Einhiillende der Felder nur langsam variiert, ergibt sich mit der Einfithrung von Ak = k1 +ko—k3
und anschlieftender Integration iiber z in den Grenzen 0 bis L die Amplitude As des erzeugten
Feldes |Boy08|. Die gesuchte Intensitét I3 ergibt sich durch quadrieren zu [Boy08|

_ 8n360w§|A1\2]A2\2
k3c3

I L?d%gsinc? (Ak/2). (4.63)

Die Intensitét ist also proportional zu dzﬂ. Fiir einen SHG-Prozess mit BBO von 800nm auf
400nm ist deg = 2pm/V [Che+12]. Dagegen ist fiir den gleichen Prozess mit BIBO deg =
3,72pm/V [Che+12]. Betrachtet man nur deg, liegt die Vermutung nahe, dass ein SFG-Signal bei
Verwendung von BIBO etwa 3,5 mal so intensiv ist. Allerdings ist die Intensitét auch proportional
zum Quadrat der Kristalldicke (Ispg o< L?). Fiir einen direkten Vergleich ist es daher sinnvoll,
von einer vordefinierten Phasenanpassungsbandbreite auszugehen. Daraus leitet sich dann die
erforderliche Kristalldicke L ab. Mit dieser Dicke kann nun ein Proportionalitatsfaktor a = Lngﬁ
eingefithrt werden. Das Verhéltnis apigo/appo ermoglicht den direkten Vergleich der beiden
Kristalle. Es ist zu beachten, dass die Grofie a wellenldngenabhéngig ist, da der Brechungsindex in
die Berechnung der Phasenanpassungsbandbreite eingeht. Fiir 800 nm wurde im vorhergehenden
Abschnitt herausgefunden, dass bei gleicher Phasenanpassungsbandbreite die Kristalldicke von

BBO 2,5 mal so grof ist, wie die von BIBO. Es gilt also Lggo = 2,5 - Ligo. Damit folgt

apso _ Limodarpiso _ Liypodegpso 0.55 (4.64)

= 73 2 . 2,72
aBBO LBBodeff,BBo (2,5 Lgiso) deff,BBO

Trotz der hohen nichtlinearen Koeffizienten ist wegen der deutlich geringeren Kristalldicke bei
gleicher Phasenanpassungsbandbreite die SFG-Intensitat des BIBO-Kristalls kaum mehr als halb
so grof im Vergleich zu der des BBO-Kristalls.

4.6.3 Spannungsfreie Kristallhalterung

Ublich sind zwei Methoden fiir die Einstellung der Phasenanpassung. Zum einen, wie in dieser
Arbeit erfolgt, iiber den Drehwinkel des Kristalls und zum anderen tiber die Kristalltemperatur.
Um auszuschliefsen, dass mechanische Spannung im Kristall die Phasenanpassung negativ beein-
flusst, wurde Wert auf eine spannungsfreie Kristallhalterung gelegt. Im Fall von dicken Kristallen
(> 100 pm) war das leicht moglich, indem zwei Aluminiumscheiben mit einer entsprechenden
Apertur und einer Aussparung fiir den Kristall gefertigt wurden. Die Aluminiumscheiben wur-

den dann miteinander verschraubt. Ein Kristall war jedoch nur 28 pm diinn und da der Kristall
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2‘ r%m : = S
Abbildung 4.25: Edelstahlfolie als Abstandshalter (50 pm dick) mit Aussparung fiir das
28 nm dicke BIBO-Kristallbruchstiick

dem Hersteller bereits beim Schleifen gebrochen ist, konnte befiirchtet werden, dass er bei einer
ungiinstigen Halterung womdglich weiter bricht. Daher wurde die Ansteuerung von vorhandenen
Piezo-Verschiebetischen iiberarbeitet. In Zusammenarbeit mit Dr. Steffen Fiedler konnte so eine
50 pm diinne Edelstahlfolie mit vorher definierten Geschwindigkeiten und vorgegebenen Richtun-
gen durch den Brennpunkt eines verstirkten fs-Lasersystems gefahren werden. Auf diese Weise
konnte eine Apertur in die Folie geschnitten werden, die dem Kristallbruchstiick entspricht. Eine
zusammengesetzte Aufnahme der Edelstahlfolie mit einem konfokalen Laser-Scanning-Mikroskop
von Olympus findet sich in Abbildung 4.25. Fiir die Halterung wurden wieder zwei Aluminium-
scheiben mit einer Apertur verwendet, um darin die Edelstahlfolie einzuklemmen. In der Offnung

der Folie ist der Kristall nun véllig spannungsfrei gelagert.

4.6.4 Antireflex-Beschichtung der BIBO-Kristalle

Erste Messungen mit dem 28 pm diinnen BIBO-Kristall zeigten spektrale Oszillationen im SFG-
Signal. Abbildung 4.26 zeigt die Rohdaten aus der Kamerasoftware (Wurzel angewendet, um den
Betrag des Feldes und nicht die Intensitdt darzustellen). Die Oszillationen sind klar erkennbar.
Dabei handelt es sich um Fabry-Pérot-Oszillationen. Es kommt immer dann zu konstruktiver
Interferenz, wenn der Phasenversatz zwischen dem Signal und seinem an den beiden Grenzflachen
zuriickgestreuten Reflex genau 27 bezichungsweise ein ganzzahliges Vielfaches der Wellenldnge
betrégt. Da die Schichtdicke einmal hin und wieder zuriick durchlaufen wird, ist die Bedingung
fiir konstruktive Interferenz L = N(A/2). Dabei ist N eine ganze Zahl. Da sowohl der Winkel fiir
die Phasenanpassung als auch der Winkel durch die nicht kollineare Geometrie (cos 7° = 0,9925)
klein sind, wurden sie hier vernachléssigt. Die Resonanzfrequenzen ergeben sich mit ¢ = Af zu
FIN)=NZ. (4.65)
2L

Fiir zwei aufeinander folgende N folgt daraus direkt

Af = —. (4.66)
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Abbildung 4.26: VAMPIRE-Spektrogramm: aufgenommen mit einem 28pum BIBO
Kristall

Belichtungszeit 1s, Elektronenverstarkung 30fach

Vergleiche dazu Abbildung 4.27 und siehe Text

Wird in Gleichung 4.66 die Relation

c c
Af=—-— 4.
/ A A+ AN (4.67)
eingesetzt, folgt durch Auflésen nach A\
A2+ AAN A2 A2
A 2nL 2nL — X 2nL (4.68)

Fir A = 390 nm ergibt sich mit dem dazugehorigen Brechungsindex bei erfiillter Phasenanpas-
sung n = 1,828 (bestimmt durch SNLO) bei einer Schichtdicke von L = 28 ym ein spektraler Ab-
stand der Intensitdtsmaxima von A\ = 1,49 nm. In der Messung betragt A\ = (1,47 +0,14) nm.
Der angegebene Fehler entspricht der Wellenladnge eines Pixels. Da die Diskrepanz zwischen theo-
retischem und experimentell ermitteltem Wert insignifikant ist, konnen Fabry-Pérot-Oszillationen
fiir den beobachteten Effekt verantwortlich gemacht werden. Bei dem 118 pm dicken Kristall
(vergleiche Abbildung 4.27) fallen auf den ersten Blick keine Fabry-Pérot-Oszillationen auf. Die

analoge Rechnung liefert ein AX = 0,35 nm, was grob drei Pixeln entspricht. Tatséchlich kann
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Abbildung 4.27: VAMPIRE-Spektrogramm: aufgenommen mit einem 118 pm BIBO
Kristall
Belichtungszeit 0,1s, Elektronenverstarkung 17-fach
Vergleiche dazu Abbildung 4.26 und siehe Text
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Abbildung 4.28: Reflektivitdt der Anti-Reflex Beschichtungen auf BIBO bei 10° schra-
gem FEinfall und breitbandiger Optimierung fiir 350 nm bis 500 nm
(blau) und fiir 700 nm bis 1000 nm (rot)

man bei starker Vergroferung diese Oszillationen noch entdecken (nicht extra gezeigt). Erst
bei dem 1,19 mm dicken Kristall konnen diese Oszillationen nicht mehr aufgelost werden, da
AN = 0,035 nm kleiner als die spektrale Auflésung des verwendeten Spektrometers ist.

Um diinne BIBO-Kristalle fiir die Pulscharakterisierung verwenden zu koénnen, ist es folglich
zwingend erforderlich, sie mit einer Anti-Reflex-Beschichtung zu versehen. Dazu wurde {iberlegt,
die Eintrittsseite breitbandig fiir 800 nm und die Austrittsseite breitbandig fiir 400 nm zu ent-
spiegeln. So kann das Eingangsfeld effizient in den Kristall einkoppeln, wihrend das SFG-Signal
weitestgehend ohne Riickreflex aus dem Kristall austreten kann. Alternativ dazu wurde {iberlegt,
zwei verschiedene Dual-Anti-Reflex-Schichten zu verwenden. Die eine auf der Eintrittsseite sollte
eine starkere Wichtung fiir 800 nm bekommen, um effizient einzukoppeln und die andere auf der
Austrittsseite eine stiarkere Wichtung fiir 400 nm, fiir einen moglichst geringen Riickreflex des
SFG-Signals. Die Firma Laser Optik GmbH aus Garbsen hat fiir beide Varianten die Reflekti-
vitat der Beschichtungen simuliert (siehe Abbildung 4.28 und 4.29). Ist die Reflektivitidt an der
Eintrittsseite des Kristalls R; und die an der Austrittsseite Rs, so ist die Intensitdt des an der
Austrittsseite zuriick reflektierten Anteils nach einem Umlauf in dem Kristall und anschliefendem
Austritt proportional zu Ry Ra(1— R2). Weitere Umléufe konnen wegen der geringen Reflektivitét
vernachléssigt werden. Fiir 400 nm betrégt diese Intensitét bei der Dual-Anti-Reflex Beschich-
tung weniger als die Hélfte im Vergleich zu der einfachen Anti-Reflex Beschichtung. Bei 350 nm
und bei 500nm, also an den Réndern des relevanten Bereichs, liefern beide Beschichtungsvari-
anten dhnliche Ergebnisse. Wegen der besseren Unterdriickung bei 400 nm wurden die Kristalle

mit der Dual-Anti-Reflex Beschichtung aus Abbildung 4.29 beschichtet.

4.7 Messung an fs-Lasern

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Ti:Sa-Oszillator vermessen, der zuvor innerhalb der Arbeits-

gruppe gebaut wurde. Er wird von einem Coherent Verdi V18 gepumpt. Die mittlere Gesamtaus-
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Abbildung 4.29: Reflektivitdt der Dual-Anti-Reflex Beschichtungen auf BIBO fiir 10°

schriagen Einfall mit Wichtung auf 400 nm (blaue Kurve, Austrittssei-

te) und auf 800 nm (rote Kurve, Eintrittsseite)

gangsleitung schwankte stark zwischen knapp ca. 200 mW und im besten Fall ca. 500 mW. Der
Oszillator besteht eigentlich aus zwei Oszillatoren, die sich einen Ti:Sa-Kristall teilen und iiber
einen Differenzfrequenzprozess THz-Strahlung generieren sollen. Diese Geometrie ist fiir einen
reinen Ti:Sa-Laser suboptimal und schwer zu justieren. Die Instabilitdt des Lasers liegt wohl
darin begriindet. Die Repetitionsrate betragt rund 76 MHz.

Im Folgenden wird die Messung und Rekonstruktion der Felder an diesem Oszillator demons-

triert.

4.7.1 Kameraeinstellungen

Insbesondere bei instabilen Lasern ist es wichtig, dass die Aufnahmen der beiden Spektrometer
exakt zeitgleich beginnen und enden. Das wurde hier sichergestellt, indem ein Ausldsersignal
der Andor Kamera (SFG-Spektrometer) elektronisch mit dem Auslosereingang der photonfocus
Kamera (IR-Spektrometer) verbunden wurde. Die Belichtungszeit muss entsprechend in beiden
Kameraeinstellungen identisch sein. Bei der photonfocus Kamera ist zudem darauf zu achten,
dass sie nicht im LinLog-Modus ist. In dieser Einstellung wird die Intensitat nicht linear, sondern
in einer logarithmischen Weise skaliert. Der LinLog-Modus ist die Standardeinstellung, weshalb
dieser Punkt leicht iibersehen werden kann. Eine Rekonstruktion der Felder ist dann unmdoglich.
Die Andor Kamera besitzt eine rauschfreie, elektronische Verstarkung (EM-Gain). Diese ldsst
sich zwischen 1 und 1000 einstellen. Wenn noch kein SFG-Signal gefunden wurde, jedoch die
Wegléngen gleich sind (mit Photodiode und tiber Interferenz iiberpriift), ist es sehr hilfreich eine
hohe Verstarkung zu wéhlen. So kann das SFG-Signal auch bei stark dejustiertem Winkel oder

schwachen Eingangspulsen noch gefunden werden und leicht optimiert werden. Der wesentliche
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Abbildung 4.30: Gemessene Intensitidt von Signal 1 (rot) und Signal 2 (blau).

Vorteil ist, dass man ein Signal bei sehr kurzen Belichtungszeiten erhilt und Anderungen sofort
sichtbar sind. Ohne Verstirkung wiren zum Teil Belichtungen von einer halben Sekunde und
mehr notwendig und eine Optimierung der Wege und Winkel wére sehr miithsam.

Fiir Messung zur Pulscharakterisierung muss allerdings ein deutlich geringerer Wert gewahlt.
Zum einen, damit die Belichtungszeiten beider Spektrometerkameras identisch sind, ohne dass
eines der Signale iiber- oder unterbelichtet wird und zum anderen, um eine hohe Dynamik zu
behalten und Effekte von einer nichtlinearen Verstarkungskurve zu vermeiden (siehe Abschnitt
2.4.3). Ublicherweise lag die Elektronenverstirkung daher zwischen 1 und 30.

Zum weiteren Ausgleich der unterschiedlichen Intensitdten wurden in einigen Messungen metal-

lische Graugléser in den jeweiligen Strahlengang nach dem Kristall gestellt.

4.7.2 Aufbereitung der Messwerte

Grundsétzlich besteht eine Messung immer aus zwei Messungen. Die eine Messung enthélt das ei-
gentliche Signal. Da darin aber ein gewisser Untergrund enthalten ist (Restlicht, Ausleserauschen
etc.) wird eine zweite Messung mit gleichen Parametern aufgenommen, wobei der Eingangslaser
geblockt wird. Diese zweite Messung wird als Untergrundkorrektur von der eigentlichen Messung
abgezogen, wobei negative Werte auf 0 gesetzt werden. Abbildung 4.30 zeigt die Messung der
Intensitétsspektren I; (rot) und Iy (blau). Dabei wurde lediglich die Untergrundkorrektur vor-
genommen. Der Anteil des Rauschens scheint vernachléassigbar gering zu sein und ein leichter
Dauerstrichanteil bei ca. 364 THz fillt auf.

In der Rekonstruktion der Pulse werden jedoch die Betrége der Eingangsfelder und des Spek-
trogramms als Randbedingung verwendet. Da aber nur Intensititen gemessen werden konnen,
ist die Wurzel aus den Intensitiitsspektren zu bilden |E| = /I. Weiterhin werden dabei die
Fouriertransformierten der Felder gebildet. Es ist deshalb gut, wenn im Randbereich der Spek-
tren und des Spektrogramms kein Signal mehr vorhanden ist. Ungliicklicherweise relativiert sich

das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis einer Messung durch das Bilden der Wurzel deutlich. In den
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Abbildung 4.31: Generalisierte Gaufs-Verteilung mit den Parametern p = 500, o = 150
und £ = 10, k = 4, k = 2 und k = 1 (blaue Linie, griin gestrichelt,

orange Linie und orange gepunktet-gestrichelt)

Randbereichen ist daher oftmals Rauschen vorhanden. Die ungefilterten Kurven |E;| = v/I; und
|F2| = /Iy sind zum Vergleich in Abbildung 4.32 (orange und hellblaue Kurve) dargestellt.
Es bietet sich an, den Mittelwert des Rauschens abzuziehen, die dabei entstehenden negativen
Werte auf 0 zu setzen und abschlieffend wieder auf die vorherige Intensitit zu skalieren. Ge-
mittelt wurde hier iiber die ersten 50 und letzten 50 Pixel in der Frequenzachse. Bei starkem
Rauschen kann dies jedoch zu Kanten am Ubergang zwischen Signal und Rauschen fithren, wel-
che dann zu Artefakten in der Fouriertransformation fithren. Um dies zu vermeiden, wurden die
Spektren mit einer generalisierten Gaufs-Verteilungsfunktion fog(x) [Son+02] multipliziert. In
[Son+-02] ist noch ein Fehler enthalten und eine Verschiebung in x-Richtung fehlt. Beides wurde

hier gedndert. Die generalisierte Gaufs-Verteilung ist dann durch

fea(z) = 214(}(]{;];[1(1/@6_(&(%) (4.69)
gegeben, wobei
Ac(k) = \/Cm (4.70)

eine Skalierungsfunktion ist und
o
I'(z) = / y* e Vdy (4.71)
0

die Eulersche Gammafunktion meint. o beeinflusst wie iiblich die Breite der Kurve, wiahrend p
die Verschiebung gegeniiber x darstellt. Die Variable k bestimmt den Anstieg in der Flanke. Fiir
k = 1 ergibt sich die Laplace Verteilung und fiir k& = 2 ergibt sich die Gauf-Verteilung. Der
Vorteil dieser Filterfunktion fiir k& > 2 ist, dass die Uberginge zwischen Signal und Rauschen
stetig sind, ohne das eigentliche Signal zu beeinflussen, da die Breite der Funktion entsprechend

grof gewahlt werden kann (vergleiche Abbildung 4.31). Es kommt somit nicht zu Artefakten in
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der Fouriertransformation. Die verwendete Filterfunktion ist aufterdem in Abbildung 4.33 zusam-
men mit den ungefilterten und den gefilterten Messwerten eingezeichnet und verdeutlicht diesen
Effekt.

Problematisch kann es allerdings bei spektralen Liicken sein, da dort das Rauschen auf diese
Weise nicht abgezogen werden kann. Das gleiche Problem ergibt sich im Spektrogramm auf-
grund der zeitlichen Separation. Die entstehende Liicke ist zu klein und so passen nicht ab- und
aufsteigende Flanke hinein, ohne vom eigentlichen Signal etwas abzuschneiden. Giinstig ist also

eine Kombination von beiden Methoden.

4.7.3 Intensitdtsumskalierung und Zeitinkrement

Die Zuordnung der Wellenldngen zu den Pixeln auf dem Kamerasensor des jeweiligen Spektro-
meters wurde bereits in Abschnitt 4.5 ausgefiihrt. Allerdings basieren Theorie und Rekonstruk-
tionsalgorithmen generell auf dem elektrischen Feld in Abhéngigkeit von der Frequenz w. Daher
muss die gemessene Intensitdt der Spektren von den Eingangspulsen und dem Spektrogramm
umskaliert werden, damit sie eine lineare Frequenzachse bekommen. Ausgangspunkt ist dazu das
Parseval Theorem [Par99|, welches physikalisch vereinfacht aussagt, dass das Integral iiber die
wellenléngenabhéngige Intensitat gleich dem Integral der frequenzabhéngigen Intensitat ist, wenn
die Integrationsgrenzen von minus unendlich bis plus unendlich gehen. Dabei wird angenommen,

dass die Intensitdt dort auf Null abgefallen ist. Es gilt also:
/oo Iy(N)dX = /OO I,(w)dw (4.72)
mit A = 27c/w, woraus sich d\ = —27c/w?dw ergibt. Daraus folgt
/O; I,dw = /Oooo I,\%dw und somit [, = IA%. (4.73)

Die gemessenen Spektren miissen daher mit dem frequenzabhiingigen Vorfaktor 2me/w? multipli-
ziert werden, um linear in der Frequenz skaliert zu sein. Die Korrektur hat bei schmalen Spektren
(~ 20nm) einen geringen Effekt. Bei Spektren mit einer Breite von &~ 100 nm oder mehr sollte
die Korrektur aber zwingend beriicksichtigt werden.

Weiterhin ist es wichtig die Verzégerung A7 zu kennen, der ein Pixel entspricht. Diese ldsst
sich leicht bestimmen, indem zwei Spektrogramme aufgenommen werden. In der einen Aufnah-
me wird der eine Arm des Mach-Zehnder-Interferometers mit der Verzégerungsstrecke so weit
verldngert, dass sich der eine Teil des SFG-Signals moglichst weit in eine Richtung bewegt. In
der anderen Aufnahme wird der Spiegel nun um einen méglichst groffen Weg As verschoben
und der Arm wieder verkiirzt. Anschlieffend werden beide Aufnahmen in spektraler Richtung
aufsummiert und jeweils die Position des Maximums des verschobenen Teils bestimmt (P, und
P,). Die Verzogerung pro Pixel entspricht dann

2As

AT = ——.
C|P1 — P2|

(4.74)
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Da der optische Weg doppelt so lang ist wie der Weg des Spiegels As, wird dies durch den Faktor
2 in Gleichung 4.74 bertiicksichtigt.
In dieser Arbeit betrégt die Verzogerung pro Pixel A7 = (10,108 + 0,026) fs. Der angegebene

Fehler entspricht dabei einer Abweichung in der Bestimmung der Maxima von einem Pixel.

4.7.4 Messung an einem Ti:Sa-Oszillator

Bei dieser Messung wurde ein BBO-Kristall mit 100 pm Dicke verwendet. In einem Arm des
Mach-Zehnder-Interferometers befanden sich 15mm SF10 Glas (Hersteller: SCHOTT) und wei-
tere 30 mm ZF4 Glas (Hersteller: CDGM). Die beiden Gléser bezeichnen das gleiche Material,
sind aber von unterschiedlichen Herstellern und tragen daher unterschiedliche Bezeichnungen.
In Literaturdaten [Sch15; CDGO6| sind kleine Abweichungen erkennbar (z.B. unterscheidet sich
der Brechungsindex erst in der fiinften signifikanten Stelle). Diese Abweichungen sind aber fiir
diesen Zweck unbedeutend. Hier wurden die Glédser verwendet, um einem der beiden Signale im
Mach-Zehnder-Interferometer einen deutlichen Chirp zu geben und so die Bedingung fiir eine
eindeutige Rekonstruktion zu gewéahrleisten.

Der zu vermessende Ti:Sa Oszillator ist leicht divergent und besitzt am VAMPIRE bereits einen
relativ groften Strahldurchmesser, weshalb der horizontal aufgeweitete Strahl in einer Richtung et-
wa doppelt so grof ist, wie die in den Kristall fokussierenden Spiegel. Dadurch geht ein grofser Teil
der Leistung bereits hier verloren. Hinzu kommt, dass die fokussierte Linie nun rund 12 mm breit
ist. Aufgrund der Pulslange kann in dieser Geometrie davon leider nur ein Teil von rund 2,5 mm
genutzt werden. Das ist einer der Nachteile von Einzelschussverfahren und ein Grund, weshalb sie
deutlich weniger sensitiv sind als ihre entsprechenden Mehrschussvarianten. Von einem Eingangs-
signal mit insgesamt 300 mW Dauerstrich-Gesamtleistung konnen daher in dieser Konfiguration
bestenfalls 15mW in Signal 1 (ungefiltertes Signal) fiir den SFG-Prozess genutzt werden. Wei-
tere Leistung geht an dem Strahlteiler am Ausgang des Mach-Zehnder-Interferometers verloren.
Die effektiv nutzbare Dauerstrichleistung der beiden Pulse in Signal 2 (durchlduft den Aufbe-
reitungsfilter) betragt daher zusammen maximal 8 mW. Aufgrund der Breite des Eintrittspaltes
des SFG-Spektrometers (in dieser Messung 13,2 um) und der des Infrarotspektrometers (21,0 pm)
unter Berticksichtigung der Breite der fokussierten Linie wird wiederum nur ein Bruchteil des
entstandenen SFG-Signals detektiert. Letztlich trégt auch die Anzahl an Spiegeln und Linsen
dazu bei, dass die an der Kamera auftreffende Intensitéat verringert wird.

Die Pulsenergie des Signal 1 betrigt somit weniger als 200 pJ und die von Signal 2 jeweils weniger
als 50 pJ. Diese geringen Pulsenergien sind im nichtlinearen Kristall auf Linien von ca. 2,5 mm
verteilt. Verglichen mit einem Mehrschussverfahren, in dem die Pulsenergie auf eine kleine Kreis-
fliche von ca. 20 um fokussiert wird, ist die Intensitét hier erheblich geringer. Dazwischen liegt
ein Faktor von weit iiber 100. Das ist der eigentliche Grund, weshalb Mehrschussverfahren um
Groéfenordnungen sensitiver sind. Daraus ergibt sich eine vergleichsweise lange Belichtungszeit.
In dieser Messung betrug sie 1,67 s und in der SFG-Kamera wurde weiterhin eine Elektronenver-

starkung von 30 ausgewéhlt. Andere Messungen z.B. mit einem 300 pm BBO-Kristall konnten in
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Abbildung 4.32: Betrége der gefilterten elektrischen Felder von Signal 1 (rot) und Si-
gnal 2 (blau) sowie der ungefilterten Felder (orange und hellblau). Die

Filterfunktion mit & = 11 ist schwarz gestrichelt einzeichnet.

350 ms bei einer Elektronenverstirkung von 10 aufgenommen werden [Spe+14a]. Im Ubrigen wird
in der Literatur die erforderliche Pulsenergie fir SHG/SFG-Messungen in Einzelschussgeometrie
mit 10 nJ als untere Grenze angegeben |[Tre00|. Diese Grenze konnte hier um 2 Groéfenord-
nungen unterschritten werden. Die gemessenen Intensitidten wurden bereits in Abbildung 4.30
vorgestellt. In Abbildung 4.32 werden nun die Betrége der elektrischen Felder dargestellt (|Ej|
in orange und |Es| in hellblau). Offensichtlich ist mehr Rauschen vorhanden, als es die Intensi-
taten aus Abbildung 4.30 vermuten lassen. Die zuvor beschriebene Filterfunktion (generalisierte
Gauf-Verteilung aus Abschnitt 4.7.2) wurde schwarz gestrichelt eingezeichnet. Die Betriage der
gefilterten Signale |E1| und |Es| sind in rot und blau eingezeichnet. Es ist gut zu erkennen, wie
das verbleibende Rauschen aus den Réndern unterdriickt wird, ohne den eigentlichen Puls zu
beeinflussen. Dariiber hinaus ist der Dauerstrichanteil mit 15 % in Signal 1 zu sehen. In Signal 2
fallt dieser nicht sofort auf, ist aber immer noch wahrnehmbar. Signal 2 zeigt aukerdem die zu
erwartenden Oszillationen in der Frequenz, die der zeitlichen Verschiebung der beiden Teilpulse
entspricht.

Das dazugehorige gemessene Spektrogramm ist in Abbildung 4.33 dargestellt. Hier wurde bereits
der Mittelwert des Rauschens abgezogen und mit einer Filterfunktion fiir das Spektrum und einer
weiteren Filterfunktion fiir die Verzogerung multipliziert. Das linke SFG-Signal entspricht dabei
dem Summenfrequenzsignal von F; und dem Teil von FEs, der das Mach-Zehnder-Interferometer
ohne Modifikation durchlaufen hat. Das rechte SFG-Signal setzt sich aus F; und dem anderen
Teil von Fs, der im Mach-Zehnder-Interferometer modifiziert wurde, zusammen. Dazu durchlief
dieser Anteil die eingangs beschriebenen 15 mm SF10 und weitere 30 mm ZF4 Glas und erfahrt
somit einen deutlichen Chirp. Bei dem VAMPIRE-Verfahren ergibt sich die praktische Moglich-

keit vor einer Rekonstruktion die Messwerte zu iiberpriifen. Die Faltung der Eingangsspektren
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Abbildung 4.33: Gemessenes VAMPIRE-Spektrogramm. Die Intensitét ist in Falschfar-
ben dargestellt. Lila bedeutet keine Intensitit und rot bedeutet hohe
Intensitét. Belichtungszeit 1,67 s; Elektronenverstarkung 30

entspricht der Summe des Spektrogramms iiber die Zeitachse. Unterscheiden sich beide Kurven
deutlich, liegt in der Messung ein Problem vor. Fiir diese Messung ist die Faltung in Abbil-
dung 4.34 rot eingezeichnet und das zeitlich aufsummierte Spektrogramm in lila. Beide Kurven
sind ann&hernd gleich. Die Abweichung bei geringen Werten resultiert aus dem unterschiedlichen
Abzug des Rauschens der beiden Einzelmessungen. Worin die leichten Oszillationen in der lila-
farbenen Kurve begriindet sind, ist nicht geklért. Dennoch kann die Rekonstruktion bedenkenlos
gestartet werden. Der Rekonstruktionsalgorithmus liefert letztlich aus dem Spektrogramm und
den Spektren der Eingangspulse die komplexen Felder F;(w) und Es(w). Die spektralen Phasen
sind das Argument, also der Winkel zwischen Real- und Imaginérteil der rekonstruierten Felder.
Die zeitlichen Phasen sind das Argument der inversen Fouriertransformation der spektralen Fel-
der. Abbildung 4.35 zeigt die Phase in der Zeitdoméne, wie sie der Rekonstruktionsalgorithmus
ausgibt. Sie schwankt zwischen —7 und 7 und die Teilstiicke miissen erst stetig aneinander ge-
setzt werden (englisch ,unwrap“). Dazu werden immer zwei benachbarte Werte betrachtet. Ist
die Differenz zwischen beiden grofser als 7, so kann wegen der Periodizitét ein Vielfaches von
+27 addiert werden, so dass die anschlieffende Differenz kleiner als 7 ist. Zu diesem Zweck gibt
es in einigen Programmen, wie z.B. Matlab (unwrap(P)), bereits fertige Funktionen. Ist diese
Funktion nicht vorhanden, wie beispielsweise in Mathematica, ist sie nicht schwer zu implemen-
tieren. An Stellen sehr geringer Intensitét ist die Phase aufgrund von Rauschen nicht mehr wohl

definiert. Deshalb muss die Phase an diesen Stellen entfernt werden (englisch ,blanked phase®).
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Abbildung 4.34: Uberpriifung der Spektren: Die Faltung der Eingangsspektren (rot)

entspricht dem zeitlich aufsummierten Spektrogramm (lila) - der Re-

konstruktionsalgorithmus kann gestartet werden.
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Abbildung 4.35: Phase von Signal 1, wie sie aus dem Rekonstruktionsalgorithmus ge-
wonnen wird. Im néchsten Schritt wird die Phase stetig zusammen-
gesetzt und Bereiche entfernt, in denen die Phase wegen der geringen

Feldstarke nicht definiert ist.



4.7. Messung an fs-Lasern 81

. 15
1.0+
. 0.8r 110
w
3 8
c 0.6f c
T P oo
g 0.4r g
= 10
0.2r
OO 15 T s L T s ¥ _5
-1.5 -1. -0.5 0. 0.5 1. 1.5
Zeitin ps

Abbildung 4.36: Rekonstruierte Intensitdt und bereinigte, zusammengesetzte Phase
von Signal 1 in der Zeitdoméne.

FWHM der Pulsdauer: 207 fs

Die zusammengesetzte und bereinigte Phase als auch die Intensitdt von Signal 1 ist in Abbildung
4.36 iiber der Zeit aufgetragen. Signal 1 zeigt einen leicht asymmetrischen zeitlichen Verlauf der
Intensitdt und entspricht nicht ganz einer Gauf-Verteilung. Die Phase ist in erster Naherung
quadratisch. Man spricht von einem quadratischen Chirp. Der Puls ist also nicht fourierlimitiert
und durch Optimierung des TiSa:Oszillators wéaren kiirzere Pulse moglich. An die Intensitétskur-
ve wurde manuell eine Gaufi-Verteilung angelegt, um die volle Breite bei dem halben Maximum
(FWHM) zu bestimmen. Damit wurde die Pulsdauer zu = 207 fs ermittelt. Analog dazu wurde
die Phase von Signal 2 zusammengesetzt und mit dem zeitlichen Intensitétsverlauf in Abbildung
4.37 dargestellt. Auch hier wurde manuell je eine Gaufs-Verteilung an die beiden Pulse angelegt.
Dabei ergibt sich fiir den linken Puls mit der groferen Intensitét eine Pulsdauer von ~ 200 fs.
Dieser Puls entspricht der unmodifizierten Kopie des Signal 1, wobei der Chirp durch das Durch-
laufen von drei Strahlteilern leicht kompensiert wurde. Das ist im Direktvergleich der Phasen der
beiden Signale an dem etwas groferen Scheitelkriimmungskreis erkennbar (nicht separat darge-
stellt). Dagegen wurde fiir den Puls mit der geringeren Intensitét eine Pulsdauer von ~ 221 fs
bestimmt. Durch die insgesamt 45 mm Glas wurde die Eingangsphase nicht nur kompensiert,
sondern stark iiberkompensiert. Die Phase klappt formlich um. Insgesamt fiihrt dies nicht zu
einer weiteren Verkiirzung der Pulsdauer, sogar zu einer Pulsdauer, die noch grofer ist als zuvor.
Aus den rekonstruierten Feldern l&sst sich ein theoretisches Spektrogramm generieren, dargestellt
in Abbildung 4.38. Es hat sich etabliert, dieses mit anzugeben, da es generell schwierig ist, einen
Fehler bei einer solchen Rekonstruktion anzugeben. Je weniger das gemessene Spektrogramm
von dem generierten Spektrogramm abweicht, desto genauer ist die Rekonstruktion.

Auf die Berechnung des vielfach angegebenen FROG-Fehlers [Tre00| wurde bewusst verzichtet,
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Abbildung 4.37: Rekonstruierte Intensitdt und bereinigte, zusammengesetzte Phase
von Signal 2 in der Zeitdoméne.
FWHM der Pulsdauern: 200 fs und 221 fs (links und rechts)
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Abbildung 4.38: Aus  den  rekonstruierten Feldern  generiertes VAMPIRE-
Spektrogramm. Vergleich mit dem gemessenen Spektrogramm
(siehe Abbildung 4.33) gibt Aufschluss iiber die Qualitdt der

Rekonstruktion.
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da er erstens keine Fehlerangabe im eigentlichen Sinne darstellt und er zweitens nicht vergleich-
bar ist und somit keine Aussageféhigkeit besitzt. So skaliert der Fehler beispielsweise mit 1/N,
der Anzahl der Pixel des Spektrogramms. Der Fehler héngt also davon ab, wie grofs oder klein

der Ausschnitt um die Spur gewéhlt wird.

4.7.5 Messung an einem verstarkten fs-Lasersystem

Zusétzlich zu den oben beschriebenen Messungen am Ti:Sa-Oszillator wurden auch Messungen
an einem verstarkten Lasersystem vorgenommen. Es handelt sich dabei um einen Spectra-Physics
Tsunami Ti:Sa-Oszillator, der von einem Spectra-Physics Millenia Laser gepumpt wird. Als Ver-
starker kam ein Spectra-Physics Spitfire zum Einsatz. Der Verstéarker arbeitet mit 1kHz Repe-
titionsrate und liefert Pulse von grob 50fs bis 80fs mit Pulsenergien im mJ-Bereich. Dariiber
hinaus kénnen auch einzelne Pulse ausgegeben werden. Diese besitzen dabei eine so hohe Intensi-
tat, dass der SFG-Prozess effizient genug ist, um tatséchlich mit einem einzigen Puls ein gesamtes
Spektrogramm aufzunehmen. Uber verschiedene Strahlteiler wurden jedoch andere Experimente
versorgt und nur der verbleibende Teil fiir den VAMPIRE verwendet. In der nachfolgend gezeig-
ten Messung wurde das verbleibende Signal noch mal geteilt, um Signal 1 und Signal 2 separat
bereitzustellen. Signal 1 wurde nun durch einen 4f-Pulsformer [Weill| gefiihrt, wihrend Signal 2
separat zum VAMPIRE geleitet wurde. Der Strahlteiler ST1 aus Abbildung 4.3 diente nur noch
als Finkoppelspiegel fiir Signal 1, wodurch die Halfte des Signals verworfen wurde. Direkt unter
dem Strahlteiler ST1 wurde Signal 2 mittels eines Spiegels so in den VAMPIRE eingekoppelt,
dass dieses Signal auf den Strahlteiler ST2 trifft. Die optischen Wegldngen wurden durch separate
Verzogerungsstrecken abgeglichen. Signal 1 sollte nun so geformt werden, dass es eine spektrale
Liicke aufweist. Dazu wurde in der Fourierebene des 4f-Gitterpulsformers ein metallener Stift
platziert, da der urspriinglich verwendete LCD-Modulator keinen hinreichenden Kontrast liefert.
Die gemessenen Spektren (|y/T;(w)|) der Signale 1 und 2 sind in Abbildung 4.39 dargestellt. Es
fallt auf, dass die Liicke im Feld gar keine ist, sondern immer noch knapp mehr als 30% der
maximalen Feldstérke aufweist. Im Kamerabild war das nicht sofort ersichtlich. Die verbleibende
Intensitdt in der spektralen Liicke deutet darauf hin, dass der Pulsformer dejustiert war. Das
ist gut moglich, da es sich dabei nicht um ein kommerzielles, geschlossenes Gerét, sondern ein
leihweise zu Verfligung gestellter Eigenbau einer benachbarten Arbeitsgruppe handelt. Weiterhin
ist das Signal-Rausch-Verhéltnis im Vergleich zur vorhergehenden Messung schlechter, was zum
einen daran liegt, dass ein Grofiteil der Pulsenergie im Pulsformer heraus gefiltert wurde. Zum
anderen ist der nichtlineare Prozess wegen der héheren Pulsenergie und der obendrein kiirze-
ren Pulse effizienter. Daraus resultieren die kurzen Belichtungszeiten. Das bedeutet aber auch,
dass infolge Synchronisierung der Kameras die detektierten Eingangsspektren schwicher sind.
Das von den Eingangsfeldern erzeugte Spektrogramm konnte nun ohne Elektronenverstarkung
in nur 8 ms (siche Abbildung 4.40) aufgenommen werden. Daraus ldsst sich sofort schlussfolgern,
dass in diesem Fall eine Messung von einem einzelnen Puls problemlos mdoglich ist, wenn fiir die

Elektronenverstirkung ein Wert von ca. 10 gewahlt wird. Um dabei die Eingangsspektren mit
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normiertes Feld in w. E.

Abbildung 4.39: Betrédge der gefilterten elektrischen Felder von Signal 1 (rot) und Si-
gnal 2 (blau) sowie der ungefilterten Felder (orange und hellblau). Die

Filterfunktion mit k = 10 ist schwarz gestrichelt einzeichnet.
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Abbildung 4.40: Gemessenes VAMPIRE-Spektrogramm. Die Intensitét ist in Falschfar-
ben dargestellt. Lila bedeutet keine Intensitit und rot bedeutet hohe
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Abbildung 4.41: Uberpriifung der Eingangsspektren: Die Faltung der Eingangsspektren
(rot) entspricht nicht dem zeitlich aufsummierten Spektrogramm (li-
la). Offenbar gibt es schwerwiegende Probleme in der Erfassung der

Spektren.

hinreichender Intensitéit detektieren zu konnen, miisste dafiir aber der Spektrometerspalt des
Infrarotspektrometers auf Kosten der spektralen Auflosung vergrofsert werden oder eine emp-
findlichere Kamera als Detektor zum Einsatz kommen.

Der Vergleich der Faltung der Eingangspektren mit dem Spektrogramm offenbart jedoch deut-
liche Probleme. Die Faltung, in Abbildung 4.41 rot eingezeichnet, entspricht nicht dem zeitlich
aufsummierten Spektrogramm. Méogliche Griinde werden in den kommenden Abschnitten disku-
tiert. Obwohl Abbildung 4.41 nicht vielversprechend aussieht, wurde der Rekonstruktionsalgo-
rithmus gestartet. Erwartungsgeméf ist das Ergebnis nicht zufriedenstellend. Vergleicht man das
gemessene Spektrogramm (Abbildung 4.40) mit dem aus den rekonstruierten Feldern generier-
ten Spektrogramm (Abbildung 4.42), ist offensichtlich, dass diese ebenfalls nicht {ibereinstimmen.
Umso erstaunlicher ist es, dass die Pulse dennoch grob etwa den Erwartungen entsprechen. Signal
1 wies einen spektralen Bereich mit deutlich verminderter Intensitit auf, was sich in der Zeit-
doméne anhand von Oszillationen zeigt (vergleiche Abbildung 4.43). Die Pulsdauer von Signal
1 wurde mit einer Gaufkurve als Ausgleichsfunktion zu ca. 55fs bestimmt. Fiir Signal 2 (siche
Abbildung 4.44) wurden Pulsdauern von 59fs fiir den intensiven und 153 fs fiir den schwachen
Puls bestimmt. Die Phase von Signal 1 ist stark moduliert, was ebenfalls fiir einen dejustierten
Pulsformer spricht. Wobei auch die Phase von Signal 2 nicht flach ist. Das kann daran liegen,
dass der Laser selbst nicht fourierlimitiert arbeitet. Zusétzlich wird die Phase natiirlich durch
die Strahlteiler und Filter beeinflusst.

Abschliefsend muss unbedingt festgehalten werden, dass diese Werte nur grobe Indizien fiir die
tatséchlichen Pulse darstellen konnen. Bereits vor der Rekonstruktion waren grundlegende Pro-
bleme bei der Erfassung der Messwerte deutlich erkennbar. Ein Vorteil, der sich erst durch die

zusétzliche Erfassung der Eingangsspektren ergibt. Mogliche Ursachen dieser Probleme werden
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Abbildung 4.42: Das aus den rekonstruierten Feldern generierte VAMPIRE-
Spektrogramm entspricht nicht dem gemessenen Spektrogramm
(vergleiche Abbildung 4.40).
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Abbildung 4.43: Rekonstruierte Intensitdt und bereinigte, zusammengesetzte Phase
von Signal 1 in der Zeitdoméne.
FWHM der Pulsdauer: 55 fs
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Abbildung 4.44: Rekonstruierte Intensitdt und bereinigte, zusammengesetzte Phase
von Signal 2 in der Zeitdoméne.

FWHM der Pulsdauern: 153 fs und 59fs (links und rechts)

im folgenden diskutiert.

R&umlicher Chirp

Bislang wurde davon ausgegangen, dass die Phase eines Pulses an jedem Punkt seines Strahl-
profils identisch ist. Besitzt ein Puls zu Beginn ein anderes Spektrum als zum Ende, spricht man
allgemein von einem Chirp. Analog dazu meint ein rdumlicher Chirp, dass ein Laserpuls z.B. auf
der linken Seite seines Strahlprofils ein anderes Spektrum als auf der rechten Seite besitzt. Das
Spektrum veréndert sich entgegen dem gewohnlichen Chirp nicht mit der Zeit, sondern mit dem
Ort innerhalb des Strahlprofils. In Mehrschussverfahren féllt dies nicht auf, da der Laser auf einen
sehr kleinen Spot fokussiert wird und iiber viele Pulse gemittelt wird. In Einzelschussverfahren
wechselwirken zu jedem Zeitpunkt die Felder von unterschiedlichen Orten des Strahlprofils. Be-
sitzt der Laser einen rdumlichen Chirp, wirkt sich dies in der Zeitachse aus. Ein Verfahren wie
FROG wiirde gegebenenfalls Pulse rekonstruieren, deren Spektrogramm woméglich sogar dem
gemessenen Spektrogramm entspricht. Jedoch wiren die rekonstruierten Felder nicht zwingend
die richtige Losung. VAMPIRE benutzt die Spektren der Eingangsfelder als Nebenbedingung,
weshalb in diesem Fall die Rekonstruktion nicht zufriedenstellend ist. Im Wesentlichen héngt
es davon ab, wie stark der rdumliche Chirp ausgepréigt ist und welche Bereiche des zur Linie
geformten Strahlprofils fiir die Erzeugung des SFG-Signals genutzt werden und welche Bereiche
des Strahlprofils in die Spektrometer eingekoppelt werden.

Um einen Anhaltspunkt fiir den rdumlichen Chirp in dieser Messung zu bekommen, wurde das
Spektrum am Ort des Kristalls untersucht. Dazu wurde der Auskoppelspiegel (in Abbildung 4.4

mit KS bezeichnet) vor dem Kristall platziert, so dass der Strahl senkrecht nach oben umgelenkt
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Abbildung 4.45: Farbcodierte Darstellung der spektralen Intensitdten an 15 verschie-
denen Punkten der fokussierten Linie des Eingangslasers, gemessen
am Ort des Kristalls (lila entspricht geringer und rot entspricht hoher

Intensitét)

wird. Im Ort des Brennpunktes wurde dann mit einem Verschiebetisch eine Glasfaser (Thor-
labs M15L05 mit 105pum Kerndurchmesser) entlang der entstandenen Linie verfahren und an
verschiedenen Orten das Spektrum gemessen. Signal 1 durchlief zuvor einen auf Gittern basie-
renden 4f-Pulsformer [Weill| und wurde geblockt, um zunéchst nur den unverénderten Laser zu
betrachten. Um keine Interferenzeffekte zu beobachten wurde auch der Teil von Signal 2 geblockt,
der den Glasblock durchlauft. Als Spektrometer kam ein Ocean Optics HR4000 mit einer Auf-
16sung von 0,5nm zum Einsatz. Zwischen zwei Messungen liegen jeweils grob 0,5 mm. Fiir eine
einfache Vergleichbarkeit der Spektren, wurden die Intensitéten farbcodiert in einer 2D-Grafik
aufbereitet, wobei lila einer geringen und rot einer hohen Intensitét entspricht (sieche Abbildung
4.45). Es ist nicht sofort ersichtlich, ob die Abweichungen von einer Zeile zur anderen tatséchlich
einen Chirp darstellen oder nur die Intensitéat des Lasers geschwankt hat. Daher wurde jede Zeile
normiert und in Abbildung 4.46 dargestellt. Zunéchst fallt der Sprung in der letzten Messung
auf. Dies weist auf einen starken rdumlichen Chirp hin oder der Laser ist in seiner Zentralwel-
lenlénge gesprungen (,mode hopping"). Dennoch fallt auf, dass sich die Form des Spektrums von
Messung 5 zu Messung 13 deutlich gedndert hat. Der rdumliche Chirp des Lasers scheint hier
eine zufriedenstellende Rekonstruktion der Eingangsfelder zu verhindern.

Dariiber hinaus ist es bei Einzelschussverfahren problematisch, wenn das Strahlprofil des Lasers
sehr inhomogen ist. Um die Mode des Lasers zu bereinigen, kann in solchen Féllen der Laser auf

eine Lochblende fokussiert und anschlieffend wieder parallelisiert werden.
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Abbildung 4.46: Farbcodierte Darstellung der normierten spektralen Intensitdten an
15 verschiedenen Punkten der fokussierten Linie des Eingangslasers,

gemessen am Ort des Kristalls

Pulswiederholrate und Vor- und Nachpulse

Die Repetitionsraten von Ti:Sa-Oszillatoren liegen iiblicherweise um 80 MHz. Einzelne Laserpul-
se zu extrahieren ist, wenn iiberhaupt, nur sehr schwer méglich. Der Pulsabstand betréagt etwa
12ns. Wére es moglich, einen 2D-Sensor so schnell zu verschieben oder im Fall von Interline-
CCD-Sensoren wenigstens eine Zeile zu verschieben, dann kénnte man damit einen einzelnen
Puls in der Messung sicherstellen. Bislang ist dies aber nicht moglich und somit bleibt es bei
Mehrschussmessungen mit einhunderttausend Pulsen und mehr trotz Einzelschussgeometrie im
Fall von Ti:Sa-Oszillatoren. Daher ist kein besonderes Augenmerk darauf zu richten, ob ein Puls
beim Belichtungsstart oder Belichtungsende noch zur Halfte detektiert. Im Mittelwert ist ein
Puls nicht auszumachen.

Anders ist es im Fall von verstiarkten Lasersystemen. Aufgrund von Repetitionsraten in der Gro-
Kenordnung von 1kHz, was einem Pulsabstand von 1ms entspricht, liegen die Verschiebezeiten
der Sensoren (bezogen auf den Frame Transfer Chip der hier verwendeten Kamera) in der gleichen
Grofenordnung. Nun ist bei kurzen Belichtungszeiten von 10 ms oder weniger besonders darauf
zu achten, dass nur vollstandige Pulse im Zeitraum von Belichtung und Verschiebungszeit sind.
Je nach Kombination aus Kamera und Laser kann dies gegebenenfalls durch mehrfaches Probie-
ren erfolgen, bis diese Bedingung erfiillt ist. Ist die Kamera jedoch zu langsam bzw. der Laser
zu schnell, ist dies nicht moglich. Dann kann mit sogenannten Pulswéhlern (,,pulse picker*) ein,
zwei oder mehr Pulse ausgewéhlt werden. Allerdings haben diese Pulswéhler einen oder mehrere
Vor- und auch Nachpulse mit Kontrastverhaltnissen zwischen 100:1 und 1000:1. Sinnvollerweise
werden die Kameras mit dem Laser so synchronisiert, dass Vor- und Nachpulse ebenfalls in der
Belichtungszeit liegen. Andernfalls sind sie als Artefakte im Kamerabild und kénnen die Rekon-

struktion unmoglich machen. In den zuvor gezeigten Messungen waren Kamera und Laser nicht
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synchronisiert und ein ,pulse picker wurde auch nicht verwendet. Es waren zahlreiche Aufnah-
men notwendig, um eine zu erhalten, in der nicht ein Puls entlang der Verschieberichtung des
Sensors die eigentliche Messung iiberlagert hat. Selbst in den giinstigsten Féllen sind die Pulse
vor und nach der Belichtungszeit so dicht an dem zu messenden Spektrogramm, dass diese nur

iiber die generalisierte Gauss-Funktion heraus gefiltert werden konnten.



5 Ausblick

Im letzten Kapitel wurde dargestellt, was mit dem VAMPIRE mdglich ist, aber auch, was fiir
eine erfolgreiche Umsetzung erforderlich ist. Steht ein zuverldssiger fs-Laser sowie VAMPIRE zur
Verfligung, ergeben sich eine Reihe von interessanten Forschungsansétzen. In der Augenheilkunde
sind fs-Laser inzwischen im Bereich der refraktiven Chirurgie weit verbreitet, haben aber auch
Potential in der Katarakt-, Glaukom- und Netzhautchirurgie [Dic+10]. Dennoch scheint es, als
sei gerade die Augenheilkunde ein Fach, in der die Mdoglichkeiten der Pulsformung und Pulscha-
rakterisierung noch nicht genutzt werden. Daher sollen in diesem kurzen Kapitel drei interessante
Ansétze, die nicht nur auf den Bereich der Augenheilkunde limitiert sind, angesprochen werden.
Der erste Schwerpunkt stellt eine mogliche Methode zur ortsaufgelosten Bestimmung des Bre-
chungsindex vor. Das kann beispielsweise die Schichtstruktur der Hornhaut oder der Linse des
Auges sein. Ein zweites Konzept behandelt den nichtlinearen Phasenkontrast und stellt einen
moglichen Ansatz zu Mikroskopie in triilben Medien dar, wie sie am Auge besonders unter pa-
thophysiologischen Bedingungen vorkommen. Der letzte Schwerpunkt geht der Frage nach, wie
eine Laserleistungsreduzierung im Bereich der refraktiven Chirurgie durch Pulsformung erreicht
werden kann. Eine geringere optische Leistung verbessert die Grenzflache und liefert so weniger

Beeintrichtigungen nach einer kornealen oder retinalen Laserbehandlung.

5.1 Brechungsindexbestimmung

Mit Hilfe der Charakterisierung ultrakurzer Laserpulse durch VAMPIRE bietet sich eine neue
Methode zur ortsaufgelosten Bestimmung des wellenléngenabhéngigen Brechungsindex an. Die
Analyse von Laserpulsen mit VAMPIRE liefert z.B. die elektrischen Felder Fj(w,t) und FEo(w,t)
der Laserpulse, also die spektralen Felder zu jedem Zeitpunkt. Diese Kombination von zeit-
und frequenzaufgelosten Feldern erméglicht eine Laufzeitmessung fiir jede im Puls enthaltene
Frequenz.

Teilt man einen Laserpuls, wovon ein Teil direkt in den VAMPIRE eingekoppelt wird und der
andere Teil in eine transparente Probe mit inhomogenem Brechungsindex einstrahlt, so kommt
von der Probe an jeder Brechungsindexénderung ein reflektierter Anteil zuriick, der ebenfalls in

den VAMPIRE als zweites Signal eingekoppelt wird. Die Reflektivitdt kann mit

n—(n+An) An
R=——"F—"—"—“%~ — 5.1
n+(n+An)  2n (5.1)
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Abbildung 5.1: Schematische Darstellung der Signale an einer Brechungsindexénderung
Der Hauptreflex am Ubergang zwischen n; und ny wurde der Ubersicht-

lichkeit halber nicht dargestellt.

gendhert werden. In Abbildung 5.1 ist ein einfallender Laserpuls und eine Brechungsindexén-
derung in einem Medium dargestellt. Zu der Zeit ¢’ wird ein kleiner Teil an der Brechungsin-
dexanderung reflektiert. In diesem Moment hat der Puls bereits eine Veranderung erfahren. Zu
der Zeit t” tritt der Puls wieder aus dem Medium aus und erfahrt erneut eine mediumsbedingte
Anderung. Der VAMPIRE rekonstruiert die beiden elektrischen Felder E(t) und E(t) der bei-
den eingekoppelten Lasersignale und ldsst so Riickschliisse auf die Probe zu. Vereinfacht (unter

Vernachléssigung multipler Reflexionen) ist dabei

An
Erp=—F 5.2
R 2n 0 ( )

mit dem urspriinglichen Feld Ey und dem reflektierten Feld Er zum Zeitpunkt ¢”. Die Zeit t”
ist dabei

2 z
t" = / n(z')7'dz. (5.3)
0

c
Da die elektrischen Felder durch den VAMPIRE rekonstruiert werden, kann aus folgender Rela-

tion mittels Entfaltung der ortsaufgeloste Brechungsindex bestimmt werden:

Er(z,w,t") = / ‘2128 Eo(z,w, to). (5.4)

Bei transparenten Medien wird entsprechend nur ein sehr kleiner Anteil aufgrund der Brechungs-
indexénderung reflektiert. Daher ist es fiir transparente Medien zwingend notwendig mit einem
Mehrschussverfahren zu arbeiten. Im Bereich des Auges wire dieses Vorgehen aufschlussreich,
da die Hornhaut des Auges aus mehreren Schichten aufgebaut ist und somit der Brechungsin-
dex inhomogen ist [Pat+95|. Auch die Augenlinse hat einen nicht konstanten Brechungsindex
[Jon+05]. Er variiert Aufgrund der Struktur der Augenlinse (siche Abbildung 5.2) nicht nur
vom Kern zum &dquatorialen Rand, sondern auch vom Kern zum anterioren und posterioren
Pol. Da insbesondere die OCT-basierte Biometrie von einem mittleren Brechungsindex ausgeht,
kénnten die Ergebnisse zu einer hoheren Genauigkeit von axialen Langenmessungen beitragen.

Dariiber hinaus ist bekannt, dass sich nach einem LASIK-Eingriff (Laser-in-situ-Keratomileusis)
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Abbildung 5.2: Schematische Struktur einer gealterten menschlichen Augenlinse aus
[Tay+96]. Einige Strukturen sind zur besseren Darstellung nicht mafs-
stabsgetreu gezeichnet. (cap - Kapsel, ep - Epithel, ¢- Rinde (Kortex),
an - adulter Kern, jn - juveniler Kern, fn - fetaler Kern, en - embryonaler
Kern )

der Brechungsindex éndert [Pat+04]. Eine ortsaufgeloste Brechungsindexbestimmung kann hier
Erkenntnisse iiber diese Prozesse und eine bessere Vorhersage der anschlieffenden optischen Ab-
bildungseigenschaften nach refraktiven Eingriffen, besonders im Hinblick auf die Korrektur von

Brechungsfehlern hoherer Ordnung, erméglichen.

5.2 Nichtlinearer Phasenkontrast

Verschiedene Methoden zur Bildgebung sind in der Lichtmikroskopie etabliert. Die Hellfeldmikro-
skopie ist dabei das Standardverfahren. Daneben existieren zahlreiche andere Funktionsprinzipi-
en, wie z.B. Dunkelfeldmikroskopie, Polarisationsmikroskopie, Phasenkontrastmikroskopie oder
die konfokale Laserscanningmikroskopie. Wiederum in der Augenheilkunde liefert das letztere
Verfahren sehr gute Aufnahmen der Hornhaut des Auges auf zelluldrer Ebene [Gut+09].

Fiir die Phasenkontrastmikroskopie bekam Frits Zernike 1953 den Nobelpreis in Physik [Nobc].
Dabei nutzte er die Tatsache aus, dass Licht je nach Brechungsindex eine unterschiedliche Lauf-
zeit durch ein Medium besitzt und so nicht nur die Amplitude des Lichtes, sondern auch die Phase
des Lichtes verdndert. Bei dem Phasenkontrastverfahren wird eine ringférmige Blende hinter der
Lichtquelle platziert und eine ringférmige Phasenplatte in den Strahlengang vor der Bildebene
eingesetzt, die direktes Licht um 7/2 in der Phase verschiebt. Direktes Licht geht daher nur
durch die Phasenplatte. Wird eine Probe eingesetzt, so wird ein Teil des Lichtes daran gebeugt
und durchlduft nicht mehr die Phasenplatte, sondern kann mit dem restlichen Licht interferieren
[Hec98.
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Die nichtlineare Bildgebung besitzt wegen des geringen Brennpunktvolumens, in dem die In-
tensitdt ausreichend grof fiir nichtlineare Effekte ist, naturgeméaft eine relativ hohe rédumliche
Auflésung. Blenden, wie sie die konventionelle konfokale Mikroskopie benotigt, entfallen. Zu den
nichtlinearen Wechselwirkungen zahlt unter anderem die Erzeugung der zweiten oder dritten
Harmonischen. Diese Signale lassen sich wegen der unterschiedlichen Wellenlédngen gut filtern,
kénnen aber nicht immer gefunden werden. Gerade in triitben Medien wird das gegebenenfalls
erzeugte Licht wiederum gestreut und léasst sich daher nur schwer detektieren. Den nichtlinea-
ren Phasenkontrast, der auf dem nichtlinearen Brechungsindex beruht, zu messen ist schwierig.
Insbesondere in triitben Medien, die einen hohen Anteil an Streulicht aufweisen, ist die Messung
unmoglich [Fis+11].

In der Augenheilkunde sind solche Aufnahmen von Interesse. Beispielsweise kénnten mikrosko-
pische Bilder in Regionen mit hoher Streuung, wie dem Limbus-Bereich, also dem Ubergang von
Hornhaut (Cornea) zu Lederhaut (Sklera), verborgene Strukturen wie den Schlemm’schen-Kanal
abbilden. Diese Information kénnte die Planung minimalinvasiver glaukomchirurgischer Eingriffe
erleichtern. In diesem Bereich sind auch die Stammzellen lokalisiert, die fiir die Regeneration
von Epithelgewebe der Hornhaut verantwortlich sind. Aufnahmen aus diesem Bereich wiirden
das Verstandnis und die Diagnostik der Zellen im Limbus verbessern. Korneale Ulcera, schlei-
chende Geschwiire infolge von Bakterien, Pilzen oder Amdben, kénnen zu sehr schmerzhaften
Triibungen der Hornhaut fithren. Wegen der Perforationsgefahr der Hornhaut ist ein bakterielles
Hornhautulkus immer ein Notfall [Grel2]. Standard in der Diagnostik ist dann ein Abstrich mit
anschlieffendem Anlegen einer Bakterienkultur, um darauf aufbauend die Wahl des wahrschein-
lich wirksamsten Antibiotikums festzulegen [Grel2]. Hochauflosende Bilder des Hornhautulkus
kénnten helfen, es deutlich schneller zu therapieren. Ein durch Amoében verursachtes Hornhau-
tulkus wiederum kann durch einen Abstrich nicht identifiziert werden, da die Amdben im Innern
der Hornhaut (Stroma) lokalisiert sind. An verbleibenden transparenten Stellen der Hornhaut
kénnen diese Amoben in einigen Féllen mit konfokaler in vivo Mikroskopie diagnostiziert werden
[Grel2]. Auch hier liegt ein grofes Potential fiir nichtlineare Phasenkontrastmikroskopie.

In [Fis+11] wird der Zugang zum nichtlinearen Phasenkontrast beschrieben. Im Folgenden wird
eine Moglichkeit kurz skizziert. Grundséatzlich wird ein fs-Laserpuls mit einer spektralen Liicke
vorausgesetzt. Hier bietet sich bereits der VAMPIRE an, um die Ausgangsspulse zu charakteri-
sieren. Dabei kann sicher gestellt werden, dass kein Phasensprung von einer Frequenzkomponente
zur anderen erfolgt ist. Durchlauft ein fs-Laserpuls mit spektraler Liicke eine Probe, so beginnt
sich diese Liicke durch nichtlineare Effekte wie Zweiphotonenabsorption oder Selbstphasenmo-
dulation zu fiillen. Schematisch sind die Pulse vor und nach Durchlaufen der Probe in Abbildung
5.3 dargestellt.Die Phase des Feldes innerhalb der urspriinglichen Liicke gibt Auskunft iiber die
Art des Effektes. Im Falle der Selbstphasenmodulation hat das erzeugte Feld einen Phasenver-
satz von 90°. Um diese Phase innerhalb der Liicke detektieren zu kénnen, wird in [Fis+11] ein
Lokaloszillator in der Liicke eingebunden und die Verédnderung durch eine Homodyne-Messung

gewonnen. Die Messungen miissen nicht zwingend in Transmission erfolgen. Es geniigt, wenn das
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Abbildung 5.3: Schematische Darstellung des Pulses vor (links) und nach (rechts) dem
Durchlaufen einer Probe. Der Bereich der spektralen Liicke weist nun
Intensitdt auf. Die Phase dieses Lichtes erlaubt Riickschliisse auf den

zugrunde liegenden nichtlinearen Prozess.

Licht in das Medium eindringt und der riickgestreute Anteil untersucht wird. Letzteres ist gerade
fiir den in vivo Einsatz an lebendem Gewebe, bei dem nur in riickgestreuter Richtung gemessen
werden kann, essentiell. Dieser riickgestreute Anteil kann dann mit dem VAMPIRE detektiert
werden und so die Phase im Bereich der spektralen Liicke gewonnen werden. Da der Anteil riick-

gestreuten Lichtes gering ist, sollte hierbei die deutlich empfindlichere Mehrschussvariante des

VAMPIREs Verwendung finden.

5.3 Refraktive Hornhautchirurgie

Die refraktive Hornhautchirurgie ist ein Uberbegriff fiir eine Anzahl verschiedener Verfahren, mit
denen Fehlsichtigkeiten durch chirurgische Verfahren korrigiert werden. Der Beginn liegt im 19.
Jahrhundert, wobei durch spezielle korneale Schnitte die Form der Hornhaut verdndert wurde
|[Far+11|. Die Entdeckung des Lasers hatte grofen Einfluss auf die Entwicklung der refraktiven
Chirurgie und so ist z.B. LASIK als Nachfolger der PRK (photorefraktive Keratektomie) heute
allgemein bekannt. Dabei wird der oberste Teil der Hornhaut seitlich eingeschnitten und um-
geklappt. Mit einem Excimerlaser (ns-Pulse im UV-Bereich) wird dann ein Teil des stromalen
Gewebes durch Photoablation entfernt [Far+11]. Anschliefend wird die Hornhaut zuriickgeklappt
und wachst innerhalb von Monaten wieder an. Beugung und Vorwértsstreuung an der laserbe-
handelten Grenzflache konnen postoperativ, insbesondere im ersten Jahr [Pop+04|, zu Blend-
lichteffekten, wie z.B. Halo fithren. Inzwischen gibt es auch refraktive Varianten, die fs-Laser
verwenden. Neueste Verfahren wie SMILE (Small incision lenticule extraction) [Iva+14| basieren
sogar komplett auf fs-Lasern. Dabei wird ein Teil im Innern der Hornhaut vorgeschnitten, der
dann iiber einen kleinen Einschnitt der Hornhaut entnommen wird. Uberraschenderweise sind
jedoch keine Studien bekannt, die den Einfluss des Laserpulses beziiglich Amplitude und Phase
untersuchen. Selbst einfache Doppelpulse wurden nicht systematisch studiert.

Ein mogliches Ziel solcher Studien koénnte in diesem Fall sein, die benétigte Pulsenergie fiir das
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Trennen von biologischem Gewebe wie der Hornhaut des Augen zu minimieren. Eine Minimie-
rung der eingebrachten Energie ist am Auge von generellem Interesse, aber auch die Grofe der
entstehenden Kavitionsblaschen hiangt von der Pulsenergie ab. Daraus konnen prézisere Schnitte
mit geringeren optischen Beeintrachtigungen resultieren. In der Femtochemie und der Femto-
biologie, also dem Analysieren und Steuern von Reaktionen mit fs-Laserpulsen, sind derartige
systematische Untersuchungen etabliert. 1999 bekam Ahmed Zewail den Nobelpreis in Chemie
fiir seine Pionierarbeit auf dem Gebiet der Femtochemie [Noba; Zew00|. Aber auch im Bereich
der Clusterionisation sind solche Arbeiten bekannt |Tru+10]. Erst kiirzlich konnte gezeigt wer-
den, dass durch sogenannte zeitliche Airypulse (englisch ,temporal Airy pulses®) besonders tiefe
Locher bei kleinem Durchmesser in Festkorpern erzeugt werden konnen [Got+16]. So gelang es
einen bandbreitenlimitierten 30 fs Laserpuls durch einen Pulsformer in einen abklingenden zeit-
lichen Pulszug (temporal Airy pulses®) zu verwandeln und so mehrere Mikrometer tiefe Locher
bei einem Durchmesser von & 250 nm mit einem einzelnen Laserpuls in Quarzglas zu erzeugen
[G6t+16]. Insbesondere das Verhéltnis aus Schnitttiefe und Durchmesser macht solche Laser-
pulse sehr interessant fiir prazise aber tiefe Schnitte, wie sie bei einer Keratoplastik hilfreich
sind. Im Bereich der perforierenden Keratoplastik (vollstandige Hornhauttransplantation) wer-
den kreisrunden Schnitte mit einem Trepan oder Excimerlaser erzeugt |Grel2]. Noch sauberere
Schnittrédnder sind durch zeitliche Airypulse zu erwarten. Auch hier liegt eine mégliche Anwen-
dung des VAMPIRESs hinsichtlich der systematischen Analyse von Pulsenergie, Spektrum und

Phase zur Optimierung der Schnittparameter an biologischem Gewebe.



6 Zusammenfassung

Photoelektrische Detektoren sind fiir die direkte Charakterisierung von Femtosekunden-Laser-
pulsen zu trége sind. Prozesse der nichtlinearen Optik miissen fiir indirekte Messverfahren ver-
wendet werden. Obwohl zahlreiche Methoden eingefiithrt wurden und Verfahren wie FROG oder
SPIDER etabliert sind, ist die Charakterisierung ultrakurzer Laserpulse ein vielschichtiges The-
ma. In dieser Arbeit wurde zunéchst die mathematische Beschreibung von Laserpulsen und ihren
linearen und nichtlinearen Effekten (siche Abschnitt 2.1 bis 2.3) erldutert. In Kapitel 3 wurde ein
Uberblick iiber die bekanntesten Methoden der interferometrischen und spektralen Pulscharakte-
risierung gegeben. Es zeigte sich, dass nicht jedes Verfahren fiir jeden Puls geeignet ist und kaum
ein Verfahren mathematisch eindeutige Ergebnisse liefert. Insbesondere bei komplexen Pulsfor-
men mit spektralen Liicken liefern bisherige Verfahren mehrdeutige Ergebnisse.

Das verhéltnisméfig neue Verfahren VAMPIRE wurde 2009 erstmals in einer Mehrschusstechnik
realisiert [Sei+09]. Die Eindeutigkeit der Rekonstruktion wurde mathematisch bewiesen [Sei+04].
Dariiber hinaus ist dieses Verfahren wegen der y?-Abhéngigkeit sehr sensitiv. Die gleichzeitige
Messung der Eingangsspektren liefert eine einfache Methode der Messwertkontrolle, wie sie in
anderen Verfahren nicht vorgesehen ist. Aufgrund dieser Eigenschaften ist VAMPIRE den ande-
ren Verfahren {iberlegen. Der technische Aufwand ist allerdings auch etwas hoher.

Durch die inzwischen kommerziell gut verfligbaren verstiarkten fs-Laser mit ,pulse picker” wéchst
der Wunsch nach einem Verfahren, welches in der Lage ist, einzelne Laserpulse zu vermessen. So
lassen sich daraus nicht nur Informationen iiber die Puls-zu-Puls Schwankungen eines Systems
gewinnen, sondern auch Experimente durchfiihren, die auf Einzelpulsen basieren.

In dieser Arbeit wurde deshalb der erste VAMPIRE in Einzelschussgeometrie umgesetzt. Er
wurde so konzipiert, dass der zu vermessende Puls vorab keine Phasendnderung erfahrt (,zero
additional phase design®). Da Einzelschussverfahren prinzipbedingt um mehrere Grofenordnun-
gen weniger sensitiv sind als vergleichbare Verfahren in Mehrschussanordnung und das gemessene
Spektrogramm in die Rekonstruktion eingeht, ist die Auswahl eines empfindlichen Detektors mit
geringem Rauschen und hoher Dynamik von grundlegender Bedeutung. Um erhéltliche Detekto-
ren zu vergleichen, wurde ein universeller Quanteneffizienzmessplatz entwickelt. Die Ergebnisse
zeigten fiir eine Kamera Oszillationen in der Quanteneffizienz, die mit Hilfe eines Diinnschichtmo-
dells auf Fabry-Pérot-Oszillationen in einer Antireflexschicht zurtickgefithrt werden konnten. Bei
einer weiteren Kamera konnte gezeigt werden, dass die dort verwendete UV-Konversionsschicht

bei riickseitig belichteten Sensoren einen grofien Einfluss auf die spektrale Quanteneffizienz hat.
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Diese Tatsache war bislang unbekannt. Letztlich haben diese Messungen die Auswahl des Detek-
tors mafsgeblich bestimmt. Die Untersuchung der temperaturabhingigen Quanteneffizienz besta-
tigte den Zusammenhang zwischen Effizienz der UV-Konversionsschicht (Lumogen®) und ihrer
Temperatur. Eine bis dahin nicht vertffentlichte Temperaturabhéangigkeit unterhalb von 380 nm
konnte fiir eine unbeschichtete Kamera gezeigt werden. Die Ursache kann in der direkten Band-
liicke von Silizium begriindet liegen (siehe [Spe+-14b]).

Der Einzelschuss-VAMPIRE wurde zusammen mit den entworfenen, breitbandig astigmatismus-
korrigierten Spektrometern auf einer leichten Aluminium-Lochraster-Grundplatte aufgebaut, um
transportabel zu sein. In dieser Form kann er Pulse ab 50 fs in einem Spektralbereich von 700 nm
bis 1000 nm charakterisieren. Als nichtlineare Kristalle wurden BBO und BIBO verwendet. Die
berechneten Phasenanpassungsbandbreiten wurden in Bezug zur Kristalldicke gesetzt und es
zeigte sich, dass BIBO bei 800 nm und gleicher Phasenanpassungsbandbreite nur halb so effizient
ist, wie BBO. Der 28 pm diinne BIBO-Kristall erzeugte deutliche Fabry-Pérot-Oszillationen, die
eine anschlieftende Antireflexbeschichtung erforderlich machten. Schlieflich konnte anhand von
Messungen an einem Ti:Sa-Oszillator die Rekonstruktion der elektrischen Felder demonstriert
werden. Dabei wurden sehr schwache Pulse (200 pJ und 50 pJ) zuverléssig rekonstruiert. Die in
der Literatur angegebene Mindestpulsenergie fiir ein SHG-Verfahren in Einzelschussgeometrie
[Tre00] konnte um zwei Grokenordnungen unterschritten werden und belegt die Sensitivitit des
hier vorgestellten VAMPIREs.

Fiir kurze Zeit stand ein verstérktes Ti:Sa-Lasersystem zur Verfliigung. Messungen daran berei-
teten Schwierigkeiten in der Rekonstruktion, die mit dem raumlichen Chirp des Lasersystems in
Verbindung gebracht wurden. Bei der Charakterisierung ultrakurzer Pulse sind einige Faktoren
zu beachten. Das eine Verfahren, welches ohne Verdnderungen alle Pulse ad hoc zuverldssig be-
stimmen kann, existiert noch nicht. Es ist daher immer ein gewisses Maft an Informationen iiber
die Pulse im Vorfeld notwendig, um das am besten geeignete Verfahren auszuwihlen oder einen
bestehenden Aufbau an den Puls anzupassen. Dabei sind insbesondere Kenntnisse iiber Band-
breite und Wellenldnge des Pulses notwendig, um einen geeigneten nichtlinearen Kristall auszu-
wahlen. Die Frage nach Einzelschuss- oder Mehrschussgeometrie ist oft eine Frage der Intensitét
der Pulse. Trotz seiner Vorziige ist der VAMPIRE komplexer als ein einfaches FROG-Schema
oder ein SPIDER. Daher haben solche Verfahren je nach Puls weiterhin ihre Berechtigung. Ei-
ne Fehlerangabe der rekonstruierten Pulse ist schwierig und beschréankt sich oft auf einen nicht
reprasentativen , FROG-Fehler”, der keine Fehlerangabe im eigentlichen Sinn darstellt. Eine sys-
tematische Fehleranalyse, die beispielsweise auch die frequenzabhéingige Konversionseffizienz der
nichtlinearen Kristalle beriicksichtigt, existiert nicht.

Die Weiterentwicklung der Pulscharakterisierungsverfahren bleibt somit Gegenstand aktueller
Forschung. Dennoch ergeben sich mit den bestehenden Methoden bereits viele Anwendungsfelder.
Der Ausblick liefert drei angewandte Themen, die insbesondere im Bereich der Augenheilkunde
von Interesse sind. Dabei geht es speziell um die ortsaufgeloste Brechungsindexbestimmung, die

Erweiterung der nichtlinearen Mikroskopie sowie Optimierungen in der refraktiven Chirurgie.
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A Anhang

A.1 Quanteneffizienzmessung an EMCCD-Kameras

In Abschnitt 4.4 wurde bereits ein universeller Messplatz zur Bestimmung der Quanteneffizienz
sowie ausgewahlte Messungen vorgestellt. Der Vollstdndigkeit halber soll hier noch die Messung
der Andor DUSSSBB gezeigt werden (siche Abbildung A.1). Dabei handelt es sich um zwei
verschiedene Messungen an derselben Kamera, jedoch mit unterschiedlichen spektralen Breiten
nach dem Monochromator, wodurch eine Messung Etaloning zeigt (Kreuze) und die andere nicht
(Quadrate). Die Messung, die Etaloning zeigt, wurde an einem neueren verbesserten Messplatz
durchgefiihrt. Die Andor DU888BB hat die héchste Quanteneffizienz im gewiinschten Spektral-
bereich (350 nm bis 500nm) der getesteten Kameras und zeigt dabei keine Oszillationen in der
Quanteneffizienz im unteren Wellenldngenbereich. Sie wurde in dem in dieser Arbeit vorgestellten
VAMPIRE als Detektor fiir das Summenfrequenzsignal verwendet.

Zusétzlich ist die Quanteneffizienzmessung der Andor DU888BV in Abbildung A.2 vorgestellt.
Es handelt sich dabei um den gleichen Sensor wie bei der DUS8S8BB. Aber dieser wurde nicht
fiir blaues Licht, sondern fiir nahinfrarotes Licht entspiegelt. Bei 350 nm resultiert dies in einer
Anderung der Quanteneffizienz um etwa 25 Prozentpunkte. Die Entspiegelung des Sensors hat
demnach grofsen Einfluss auf den Verlauf der spektralen Quanteneffizienz. Des weiteren werden
hier die normierten Spektren der verwendeten Lichtquellen dargestellt (siehe Abbildung A.3).
Der gesamte Spektralbereich von 350 nm bis 1080 nm wird liickenlos abgedeckt. Bei jedem Mess-
punkt wird nur eine LED betrieben und mit dem Monochromator ein kleiner Bereich von weniger
als 1nm aus ihrem Spektrum herausgeschnitten. So kann die hohe spektrale Auflésung erzielt
werden. Nebeneffekte durch héhere Beugungsordnungen des Monochromators bei breitbandigen

Lichtquellen, wie beispielsweise Glithlampen, werden vermieden.
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Abbildung A.1: Quanteneffizienz der Andor DUS88BB:
Verschiedene Spaltbreiten des Monochromators sind fiir die
unterschiedliche Auspriagung des Etalonings verantwortlich.
(Herstellerangabe bei T'= —20°C aus |[Andh]|)
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Abbildung A.2: Quanteneffizienz der Andor DUS88BV
(Herstellerangabe bei T'= —20°C aus [Andh])
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Kamera Kurzbezeichnung DU885 DU89TUVB ‘ DU897UVB2 ‘ DU897BB | DU88SBV | DUSSSBB

Sensortyp FI back-illuminated

CCD-Sensor TI TC285 e2v CCD97-00 e2v CCD201-20

Auflésung 1004 x 1002 512 x 512 1024 x 1024

Pixelgrofe in pm? 8x8 16 x 16 13x 13

AR-Beschichtung Lumogen® UV conversion AR blue AR red AR blue

Modellbezeichnung DU-885K- DU-897D-CS0-UVB DU-897D- | DU-888E- | DU-888D-
CSO-#VP CSB-#BB C00-BV | COB-#BB

Seriennummer X-4285 X-5046 X-4793 X-5528 X-5051 X-6014

Controller CCI-23 CCI-24

Controller Seriennummer C-4169 C-4920 C-4663 C-5419 C-4923 C-5932

Messtemperatur —-80°C —60°C

Konversionsfaktor 5,5 [Anda] | 9,6 [Andc] | 9,61 [Andb| | 9,72 [Ande| | 3,7 [Andd] | 9,83 [Andf]

in e/counts

vertikale Verschiebezeit in ps 1,92005 1,7 3,3

horizontale Ausleserate 35 MHz 1 MHz

A/D Auflésung 14 bit

EM Verstarkung off

Verstéarkertyp EM conventional

Vorverstirkung 1x

EM = electron multiplication

FI = front-illuminated

Tabelle A.1: Ubersicht iiber die verwendeten Kurzbezeichnungen der Andor Kameras,

die tatsdchlichen Modellbezeichnungen, wesentlichen technischen Daten

und die Kameraeinstellungen, soweit sie fiir die Quanteneffizienzmessung

relevant sind.
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Abbildung A.3: Normierte Spektren der in Kapitel 4.4 verwendeten Lichtquellen

A.2 VIPA-Spektrometer

VIPAs (Virtually Imaged Phased Array) sind interferometrische, hochdispersive, optische Ele-
mente. Dabei handelt es sich meistens um planparallele Glasplatten, deren eine Seite verspie-
gelt ist und ein entspiegeltes Eintrittsfenster aufweist und deren andere Seite teilverspiegelt ist
(R < 100 %). Sogenannte ,air spaced“ VIPAs sind ebenfalls gebréuchlich. Sie bestehen aus einem
Paar Spiegeln, wovon einer optisch leicht durchléssig ist. Das Funktionsprinzip ist in Abbildung

A 4 gezeigt. Einfallendes Licht wird mittels einer Zylinderlinse zu einer linienférmigen Intensitéts-

2d,, sin(¢in,) t

FEingangsstrahl

Zylinderlinse

Abbildung A.4: Funktionsprinzip eines VIPAs. Einfallendes Licht wird mittels Zylin-
derlinse auf die teildurchldssige Seite des VIPAs fokussiert. Infolge der
Riickreflexe entstehen immer schwéchere virtuelle Quellen in immer
gleichen Absténden.
(Grafik mit freundlicher Genehmigung von Dr. Stephan Reifs)

verteilung in das schrig gestellte VIPA fokussiert. Der Fokus liegt dabei auf der teildurchléssigen
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Oberfliache. Ein kleiner Anteil des Lichtes wird transmittiert, der Grofteil jedoch zuriick reflek-
tiert. Dieser Anteil wird von der Spiegelbeschichtung wieder reflektiert, so dass dieser mit einem
gewissen Versatz wieder Licht aus dem VIPA austritt. Es scheint, als kdme dieser Anteil von
einem entfernteren Punkt. Mit jedem Umlauf wird ein weiterer Teil aus dem VIPA ausgekoppelt,
der wieder von einem anderen Punkt zu kommen scheint.

Ausreichende Kohérenz vorausgesetzt, konnen diese Wellen interferieren. Beispielhaft ist dies fiir
6 virtuelle Quellen mit A; und 3 weitere virtuelle Quellen mit Ao und einem Gesamtabstand von 20
virtuellen Quellen in Abbildung A.5 dargestellt. Aus der Grafik wird ersichtlich, dass Wellen glei-
cher Wellenlange in verschiedenen, diskreten Winkeln konstruktiv oder destruktiv interferieren.
Aufgrund der Vielzahl der virtuellen Quellen handelt es sich jeweils um parallele Strahlenbiin-
del. Das rot eingezeichnete Licht mit A9 interferiert unter anderen Winkeln konstruktiv. Diese
parallelen Strahlenbiindel kénnen mit einer sphérischen Linse zu Punkten auf einem Detektor
fokussiert werden. Licht unterschiedlicher Wellenlénge wird so an unterschiedlichen Punkten auf
dem Detektor abgebildet. Ein solches Spektrometer ist sehr effizient und hochauflésend, jedoch
kann man aus Abbildung A.5 bereits erahnen, dass der freie spektrale Bereich klein ist. Fiir die
Messung breiter Spektren, wie beispielsweise denen von ultrakurzen Laserpulsen, sind diese Spek-
trometer nicht geeignet. Fiir die kleinen Frequenzverséatze bei der Brillouinspektroskopie eignen
sie sich dagegen sehr gut. Allerdings bereitet dabei dort das im zuriickgestreuten Anteil enthal-
tene Rayleigh-Signal Probleme. Ist es zu breit, konnen die Brillouin-Signale nicht mehr aufgelst
werden. Dartiber hinaus kommt es vor, dass der Sensor iibersteuert und die Brillouin-Signale dar-
in unter gehen. Ein Losungsansatz ist es, anstelle des Detektors ein weiteres, um 90 ° gedrehtes,
VIPA-Spektrometer anzuordnen [Sca+07]. Auf diese Weise werden die Signale nicht mehr nur
nebeneinander auf dem sich anschliefenden Detektor abgebildet. Vielmehr bekommt jede Wellen-
linge zusétzlich eine weitere Ortskomponente. Die Signale lassen sich somit besser voneinander
trennen. Die Berechnung der Intensitétsverteilung auf dem Detektor eines auf nur einem VIPA
basierenden Spektrometer in Abhéngigkeit von den Parametern wie Brennweite der Zylinderlinse
, Dicke oder Winkel des VIPAs etc. wird in [Xia+04] behandelt. Eine Theorie zu einem auf zwei
VIPAs basierenden Spektrometer ist bislang nicht bekannt und so ist es nicht moglich, die spek-
trale Auflésung oder den freien spektralen Bereich eines beliebigen Tandem-VIPA-Spektrometers
im Vorfeld zu berechnen. Ebenso war nicht bekannt, ob und wie ein VIPA-Spektrometer simuliert
werden kann. Daher wurde in einem ersten Schritt versucht, ein Einzel-VIPA-Spektrometer zu
simulieren. Dazu wurde die Software FRED der Firma Photon Engineering verwendet. Hier sei
darauf hingewiesen, dass ein reines Raytracing nicht zielfithrend ist, da erst durch die Phase des
Signals Interferenz ermoglicht wird. Es ist also erforderlich, ein elektrisches Feld propagieren zu
lassen. Jedoch wiare FRED kein Simulationsprogramm mehr, wenn es analytisch das elektrische
Feld berechnen konnte. Allerdings lasst sich eine kohérente Lichtquelle definieren. Damit ist es
moglich eine kohérente Feld Synthese (,Coherent Field Synthesis“) durchzufiihren. Ein reines
Raytracing ist in Abbildung A.6 (links) gezeigt. Es eignet sich lediglich, um den Strahlenverlauf

zu visualisieren. Insbesondere am Eintrittsfenster ist dies interessant, da man schnell mit ver-
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Abbildung A.5: Abildung von 9 virtuellen Quellen zur Verdeutlichung der Interferenzen
und Entstehung der parallelen Strahlenbiindel fiir verschiedene Wellen-

langen.

schiedenen Winkeln und Héhen probieren kann. Dabei zeigt sich, wie leicht es passiert, dass ein
Teil des eintreffenden Lichtes nicht das Fenster trifft oder aus dem Fenster wieder heraus reflek-
tiert wird. Dariiber hinaus liefert das Raytracing keinen nennenswerten Nutzen. Das Ergebnis
einer kohérenten Feld Synthese ist in Abbildung A.6 (rechts) dargestellt. Es zeigt die Falsch-
farbendarstellung der Intensititsverteilung auf dem Detektor. Achtung, die Achsen sind sehr
unterschiedlich skaliert (siehe Bildunterschrift). Um die Simulation zu verifizieren hat Dr. Ste-
phan Reifs ein VIPA-Spektrometer aufgebaut. Die Messergebnisse wurden mit der entsprechenden
Simulation und der Theorie aus [Xia+04] verglichen. Abbildung A.7 stellt Theorie, Simulation
und Experiment in einem Diagramm gegeniiber. Die Designparameter kénnen dieser Abbildung
entnommen werden. Offenbar stimmen die Positionen der Intensitétsspitzen auf dem Sensor sehr
gut iiberein. Die Einhiillenden weichen leicht voneinander ab. Wegen der guten Ubereinstimmung
ist anzunehmen, dass sich auch ein Tandem-VIPA-Spektrometer zuverléssig simulieren lésst. Al-
lerdings ist der Rechenaufwand um mehrere Grofkenordnungen hoher. Erfreulicherweise war das
nicht notwendig, da wir innerhalb der Arbeitsgruppe einen sehr schmalbandiger Absorptionsfil-
ter entwickeln und patentieren konnten [Rei-+13]. Dieser Filter ermdglicht es den Rayleighanteil
aus dem zuriickgestreuten Licht auszublenden, was das Tandem-VIPA-Spektrometer iiberfliissig
gemacht hat.

Die Berechnung der Intensititsverteilung eines Einzel-VIPAs lief in Mathematica nicht mit zu-
friedenstellender Geschwindigkeit, weshalb das in Abbildung A.7 gezeigte Programm nur schwer-
fallig bedienbar war. Deshalb und aus Griinden der Portabilitét wurde ein separates Programm
in C++ mit Qt als grafischer Oberfliche geschrieben. Dieses reagiert auch auf &lteren Rech-
ner noch sehr ziigig und hat sich in den letzten Jahren als hilfreich erwiesen. Es wurde unter

http://tinyurl.com/VIPA-Calculator zur freien Nutzung bereit gestellt.
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Abbildung A.6: Bildschirmfoto des Programms FRED von Photon Engineering bei der
Simulation des VIPA-Spektrometers. Reines Raytracing (links) ist le-
diglich fiir die Einkopplung in das VIPA hilfreich. Die Intensitit am
Detektor kann erst aus der kohérenten Feld Synthese gewonnen werden
(rechts). Achtung: Die x-Achse geht von -0,05 mm bis 0,05 mm wéhrend
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