A. Autokorrelator

Zur Bestimmung der Pulslingen wurde ein Autokorrelator aufgebaut, der sich
dadurch auszeichnet, moglichst wenig zusétzliche Gruppengeschwindigkeitsdisper-
sion einzufithren. Grundlage hierfiir war der Optiksatz fiir einen kommerziellen
Autokorrelator (Stingl OEG, Osterreich).
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Abbildung A.1:
Prinzipskizze des Autokorrelators
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Unumgénglich ist der Durchtritt der Laserpulse durch den Strahlteiler (s. Abb. A.1).
Bei herkommlichen Strahlteilern ist die dielektrische Beschichtung dabei auf einer
Seite aufgebracht, so daf einer der Teilpulse das Strahlteilersubstrat dreimal, der
andere aber nur einmal durchlduft. Dies fiithrt zu einer ungleichméfigen Verlénge-
rung der beiden Teilpulse, was die Messung der Autokorrelation ausschliefit. Au-
Berdem ergibt sich eine 180°-Phasenverschiebung zwischen den beiden Teilpulsen,
die bei einer interferometrischen Autokorrelation zu einem Minimum statt zu ei-
nem Maximum bei gleichen Armlédngen fiithrt. Daher ist der Strahlteiler hier auf
beiden Seiten jeweils bis zur Hélfte dielektrisch beschichtet. Beide Teilstrahlen
durchlaufen nur einmal das Substrat und werden in gleicher Weise verldngert, was
vorkompensiert werden kann. Da die Bandbreite des Strahlteilers fiir s-Polarisation
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A. Autokorrelator

(R = 50% £ 10% von 600 bis 1000 nm) groBer ist als fiir p-Polarisation werden die
Laserpulse iiber ein Periskop in den Autokorrelator eingekoppelt, was ihre Polari-
sation von p nach s dreht.

Mit Hilfe zweier silberbeschichteter Retroreflektoren werden die beiden Teilpul-
se dann iiberlagert. Anstelle einer fokussierenden Linse wird ein goldbeschichteter
90°-Parabolspiegel mit einer Brennweite von 50 mm verwendet. Als nichtlinea-
res Medium wird ein BBO-Kristall (Beta-Barium Borat) eingesetzt, der lediglich
25 pm dick ist. Dieses verhindert Pulsverlangerung im Kristall und garantiert eine
grofle Phasenanpassungsbandbreite. Der Kristall befindet sich auf einem Quarz-
substrat und ist mit einer Schutzschicht versehen. Wegen der geringen Dicke ist
auch die Ausbeute an Frequenzverdoppelter recht gering, so dafl zu deren Detekti-
on statt einer Photodiode ein Photomultiplier (Hamatsu, H5783-03) herangezogen
wurde. Zur Trennung der fundamentalen Frequenz von der Verdoppelten, befindet
sich vor dem Photosensor noch ein Kantenfilter (" = 90% von 360 bis 440 nm)
und zur Unterdriickung von Streulicht eine Blende.

Durch Verschieben des einen Retroreflektors senkrecht zum Strahl kann der
Uberlapp der Teilpulse so eingestellt werden, dafi entweder die hintergrundfreie
Intensitétsautokorrelation oder die interferometrische Autokorrelation (s. dazu
[44, 56]) gemessen wird. Einer der beiden Retroreflektoren wird von einem Pie-
zoelement (PI, P-288.00, Disk-Translator; Spectra Physics, Model 476, Scanning
Interferometer Driver) harmonisch mit einer Frequenz von ca. 1 Hz in Strahlrich-
tung bewegt. Damit wird die zeitliche Verzogerung der beiden Teilpulse zueinander
variiert und die Autokorrelation kann mit einem digitalen Speicheroszilloskop (Le-
Croy, 9400) am Photomulitiplier aufgenommen werden.
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B. Lineare Reflektivititen diinner

Goldfilme

Als ein Beispiel fiir eine Pump-Probe-Messung allein mit dem selbstgebauten
Ti:Sa-Ostzillator ohne Pulsverstarkung wurde die Zeitabhéngigkeit der linearen Re-
flektivitat diinner polykristalliner Goldfilme auf Quarzsubstraten gemessen.

Um den Pump- vom Probestrahl trennen zu koénnen, wurde die Frequenz des
Probestrahls mittels eines nur 25 um dicken BBO-Kristalls verdoppelt. Das Inten-
sitdtsverhéltnis vom Probe- zum Pumppuls betrug bei der fundamentalen Wel-
lenldnge von 800 nm ca. 1 : 19. Der Versuchsaufbau ist in Abb. (B.1) schematisch
dargestellt. Mit einem dichroitischen Spiegel (HR 400nm, HT 800nm) wurden
Pump- und Probestrahl kolinear durch eine achromatische Linse (f=20 mm) auf
die Probenoberfliche fokussiert. Die Trennung der beiden Wellenlédngen erfolgte
durch insgesamt 4 mm BG39-Glasfilter (Schott). Die Detektion erfolgte mit ei-
ner verstérkten Si-Photodiode (LCI 7.5, Laser Components) und einem Lockin-
verstirker (SR850, Stanford Instruments).
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Abbildung B.1: Prinzipskizze des Aufbaues zur Messung der Zeitabhéingigkeit der
linearen Reflektivitdten mit dem Ti:Sa-Oszillator.

Zur Messung der Zeitabhingigkeit der linearen Reflektivitdt wurde zuerst der
Probestrahl mit einem Chopper moduliert und der Pumpstrahl abgeblockt, um
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B. Lineare Reflektivititen diinner Goldfilme
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Abbildung B.2: Relative Anderung der linearen Reflektivitit diinner polykristalliner
Goldfilme auf Quarz in Abhéngigkeit der Verzogerungszeit. Die Dicken betrugen 20,
40 und 90 nm. Der Pumpstrahl wurde mechanisch intensitdtsmoduliert.

den vom Pumppuls unbeeinflufiten Reflektivitdtswert zu ermitteln. Anschlieend
wurde der Pumpstrahl moduliert und lediglich die pumpinduzierte Anderung der
linearen Reflektivitiit detektiert. Diese Anderung wird durch den probemoduliert
gemessen Reflektivititswert dividiert und es ergibt sich die relative Anderung der
Reflektivitiat. Diese ist in der Abb. (B.2) fiir drei verschiedene Filmdicken darge-
stellt.

Aufgrund der sehr kleinen Pulsenergie von ca. 3nJ ist der zu erwartende Heizef-
fekt im Leitungsband sehr klein. Ferner liegt die Interbandiibergangsschwelle (der
energetische Abstand von der Oberkante des d-Bandes zur Fermikante) fiir Gold
bei ungefahr 2.38 €V, also relativ weit entfernt von der Photonenenergie der Pro-
bepulse von 3.0eV. Daher sind die Probepulse nicht sehr sensitiv fiir die ohnehin
kleinen pumppulsinduzierten Anderungen der Besetzungszahldichte um die Fer-
mikante herum. Daraus erkliren sich die kleinen relativen Anderungen im Bereich
von einigen 1074
Aus systematischen Untersuchungen der Filmdickenabhéngigkeit der zeitaugelosten
linearen Reflektivitéit an Goldfilmen mit geringerer Zeitauflosung ist bekannt [135],
dafl der 20 nm dicke Film homogen geheizt ist. Der Abflufl der Wéarme in das ther-
misch schlecht leitende Quarzsubstrat ist sehr gering. Daher ist dort die Tempe-
raturerhohung grofler als in den anderen beiden Filmen, was sich in der starksten
Reflektivitdtsanderung widerspiegelt. Mit zunehmender Filmdicke wird der Tem-
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peraturhub immer kleiner. Dies ist die Ursache fiir die stetig kleiner werdende Re-
flektivitdtsmodulation. Ebenfalls damit konsistent ist die Dickenabhéngigkeit der
Anfangsniveaus. Eigentlich sollte bei Modulation des Pumppulses die induzierte
Anderung bei negativen Delayzeiten verschwinden. Aufgrund der hohen Repetiti-
onsrate von ca. 90 MHz kommt es aber zu einer akkumulativen Erwdrmung des
bestrahlten Flecks. Je diinner hierbei wieder der Film, desto hoéher die mittlere
Temperatur, umso hoher der pumpinduzierte Anfangslevel.

Ein weiterer Aspekt ist die Signalform. Die optische Anregung der Elektronen
geschieht instantan. Das bedeutet aber noch nicht die Etablierung einer Elektro-
nentemperatur. Je geringer die Anregungsdichte im Elektronenbad, umso langer
dauert die Thermalisierung der Elektronen untereinander. Die mit dem Ti:Sa-
Oszillator erreichten Anregungsdichten sind im Gegensatz zu denen, die man mit
verstarkten Laserpulsen erreichen kann, so gering, dafl die elektronische Thermali-
sierung bis zu einer halben Pikosekunde und dariiber hinaus andauern kann, was in
Einklang mit zeitaufgelosten Photoemissionsexperimenten [136] ist. Daraus resul-
tiert das Minimum der Reflektivitéit zu Verzogerungszeiten von ca. 500 fs. Danach
kann von einem thermischen Gleichgewicht zwischen den Elektronen ausgegangen
werden und es erfolgt die thermische Kopplung an das Gitter, die natiirlich davor
konkurrierend auch schon stattgefunden hat.
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B. Lineare Reflektivitaten diinner Goldfilme
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C. Gruppengeschwindigkeitsdis-
persion einiger optischer
Materialien und deren
Kompensation

Durchléduft ein Laserpuls ein optisches Material so erfahren die Phasen der einzel-
nen Frequenzkomponenten aufgrund der wellenldngenabhéngigen Phasengeschwin-
digkeiten eine Verschiebung. Die Phasenverschiebung ®(w) des elektrischen Feldes
148t sich um die Zentralfrequenz wy entwickeln :

dd 1 d*®
O(w) = P(wo) + 1o (w—wo) + iww(w—wof + - . (C1)

wo 0

Wie in [137] gezeigt wird, fithren ®(wp) und d®/dw],, lediglich zu einer Phasen-
verschiebung der Trigerfrequenz bzw. zu einer zeitlichen Verschiebung der Puls-
einhiillenden. Der Term ®” := d*®/dw?|,,,, die Gruppengeschwindigkeitsdispersi-
on, fiihrt hingegen zu einer zeitlichen Pulsverldngerung und zu einer Frequenz-
ordnung innerhalb des Pulses, wobei bei normaler Dispersion die langwelligeren
Frequenzanteile den kurzwelligeren vorauseilen. Fiir die Pulsverldngerung ergibt
sich ein Faktor von [137] :

ou @// 2
Tin T,

in

wobei 7, die zeitliche Liange des einfallenden und 7., die zeitliche Lénge des
auslaufenden Pulses ist.

Die Phasenverschiebung, die ein Laserpuls bei dem Durchlaufen eines transpa-
renten Materials der Lange L erfihrt, betrégt (siche z. B. [138]) :

o) = ~“Eow) (C.3)

c
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C. Gruppengeschwindigkeitsdispersion einiger optischer ...

mit der Vakuumlichtgeschwindigkeit ¢ und dem Brechungsindex n(w) des Ma-
terials. Daraus ergibt sich die Gruppengeschwindigkeitsdispersion als zweite Ab-
leitung :

(C.4)

bzw. in der gebrauchlicheren Form in Abhéngigkeit von der Wellenlénge A :

LN d*n
o = T . C.5
2mc? d)\? (€.5)
Bei ultrakurzen Laserpulsen kénnen aber auch hohere Ordnungen in GL.(C.1)
beitragen, so dafl die Beriicksichtigung der Dispersion dritter Ordnung erforderlich

wird, fiir welche gilt :

o = (C.6)

LN (o
472e3 \ T d\? d\3

Der Einflufl der Dispersion dritter Ordnung auf die Gruppengeschwindigkeitsdis-
persion kann mit :

A" (w)| =~ |9"(w) Awl| (C.7)

abgeschétzt werden, wobei Aw die spektrale Breite des Laserpulses ist, mit :

A\

Damit geniigt die Kenntnis des Brechungsindexes und dessen Ableitungen, um
die Pulsverléngerung, die bei dem Durchgang durch ein transparentes Medium in-
duziert wird, zu berechnen. Fiir sehr viele transparente Materialien 148t sich die
Wellenldngenabhéngigkeit des Brechungsindex im sichtbaren Teil des Spektrums
durch ein Polynom mit einer Genauigkeit von 107° und besser beschreiben. Dieses
wird im folgenden fiir einige Materialien vorgestellt.

Fiir kiinstlichen Quarz, kiinstlichen Saphir, SF11 und BK7 148t sich der Bre-
chungsindex durch die sogenannte Sellmeier-Gleichung beschreiben [139] :

e b v B e T (C.9)

n =

\/ AN2 C)\2 E)\2
1+ T
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Quarz Saphir SF11 BKT7
A 0.6961663 1.0237980 1.73848403 1.03961212
B 0.0046791 0.0037759 0.01360686 0.00600070
C 0.4079426 1.0582640 0.31116897 0.23179234
D 0.0135121 0.0122544 0.06159605 0.02001791
E 0.8974794 5.2807920 1.17490871 1.01046945
F 97.934003 321.36160 121.922711 103.560653

Tabelle C.1: Koeffizienten fiir die Sellmeier-Gleichung fiir verschiedene im sichtbaren
Spektralbereich transparente Materialien. Die Werte fiir kiinstlichen Quarz sind [140],
die fiir kiinstlichen Saphir sind [141] und die fiir SF11 und BK7 sind [139] entnommen.

wobei A in pm einzusetzen ist und A, B, C, D, E' und F' materialabhéngige Kon-
stanten sind. Diese sind in der Tabelle C.1 zusammengefaf3t.

Der Brechungsindex von Luft 148t sich im sichtbaren Spektralbereich mit der
Cauchyschen Dispersionsformel berechnen [142] :

B
wobei unter Normalbedingungen gilt A’ = 1.000287566, B’ = 1.3412 - 108 m?

und C’ = 3.777 - 10732 m*.

Damit lassen sich die Ableitungen des Brechungsindex nach der Wellenldnge
und damit die Gruppengeschwindigkeitsdispersion bzw. die zu erwartende zeitli-
che Verldngerung eines Laserpulses beim Durchtritt durch eines dieser Materialien
berechnen. In der Tabelle C.2 sind fiir die verschiedenen Materialien die ldngen-
spezifischen Dispersionen zweiter und dritter Ordnung geméfl den Gleichungen C.5
und C.6 bei 800 nm, sowie der pulsverliangernde Einflufl der Dispersion dritter Ord-
nung geméafl Gleichung C.7 fiir einen Puls mit einer spektralen Breite von 45nm
zusammengefaflt.

Es zeigt sich, dal Quarz, abgesehen von Luft, die geringste Dispersion zweiter
und dritter Ordnung besitzt. In Abbildung C.1 ist die nach Gleichung C.2 zu er-
wartende Pulsverlingerung unter Beriicksichtigung der Dispersion dritter Ordnung
geméfd Gleichung C.7 fiir die verschiedenen Materialien dargestellt. Die Pulsbreite
von 15 fs entspricht dabei einem bandbreitebegrenzten Laserpuls mit einer spek-
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C. Gruppengeschwindigkeitsdispersion einiger optischer ...

®"(fs* /m) " (fs® /m) AD"(fs* /m)
Quarz 36162 30571 4052
Saphir 58118 45695 6057
SF11 189633 134527 17831
BK7 44652 35649 4725
Luft 20.426 10.881 1.442

Tabelle C.2: Lingenspezifische Dispersionen zweiter und dritter Ordnung fiir kiinst-
lichen Quarz, kiinstlichen Saphir, SF11, BK7 und Luft gemifi den Gleichungen C.5
und C.6 bei 800 nm. Der pulsverlingernde Einfluf A®” durch die Dispersion dritter
Ordnung wurde nach Gleichung C.7 fiir eine spektrale Breite von 45 nm berechnet.

tralen Breite von 45 nm bei einer Zentralwellenlénge von 800 nm.
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Abbildung C.1: Verldngerung eines 15 fs langen Laserpulses bei 800 nm in Abhéingig-
keit der Dicke fiir verschiedene Materialien. Berechnet wurde die Verldngerung geméfl
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Gl. C.2 unter Beriicksichtigung der Dispersion dritter Ordnung nach Gl. C.7.
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Die nachfolgenden Abbildungen zeigen nocheinmal zusammenfassend die Bre-

chungsindizes und deren Ableitungen in Abhédngigkeit von der Wellenlénge.
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Abbildung C.2: Brechungsindex, sowie erste, zweite und dritte Ableitung davon in
Abhéngigkeit der Wellenléinge geméaf der Sellmeier-Gleichung C.9 fiir Quarz mit den
entsprechenden Koeffizienten aus Tabelle C.1.
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Abbildung C.3: Brechungsindex, sowie erste, zweite und dritte Ableitung davon in
Abhéngigkeit der Wellenléinge gemifl der Sellmeier-Gleichung C.9 fiir Saphir mit den
entsprechenden Koeffizienten aus Tabelle C.1.
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Abbildung C.4: Brechungsindex, sowie erste, zweite und dritte Ableitung davon in
Abhéngigkeit der Wellenldnge gemifl der Sellmeier-Gleichung C.9 fiir SF11 mit den
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Abbildung C.5: Brechungsindex, sowie erste, zweite und dritte Ableitung davon in
Abhéngigkeit der Wellenléinge geméfl der Sellmeier-Gleichung C.9 fiir BK7 mit den
entsprechenden Koeffizienten aus Tabelle C.1.
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Abbildung C.6: Brechungsindex, sowie erste, zweite und dritte Ableitung davon
in Abhéngigkeit der Wellenldnge gemafl der Cauchyschen Dispersionsformel C.10 fiir
Luft.
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C. Gruppengeschwindigkeitsdispersion einiger optischer ...

Wie aus der Tabelle C.2 hervorgeht sind die durch die optischen Materialien her-
vorgerufenen Gruppengeschwindigkeitsdispersionen positiv. Um diese zu kompen-
sieren, mufl also negative Gruppengeschwindigkeitsdispersion zugefiihrt werden.
Dieses ist z. B. mit einem Prismenkompressor moglich, wie in [143] gezeigt wurde.
Das Prinzip beruht auf der Wellenldngenabhéngigkeit der Winkeldispersion.

|

Abbildung C.7: Prinzipskizze eines Prismenkompressors aus vier Brewsterprismen
(I-1V), die im Winkel minimaler Ablenkung angeordnet sind. Durch Anderung der
Eintauchtiefe eines der Prismen (hier III) 148t sich die insgesamt negative Gruppenge-
schwindigkeitsdispersion des Kompressors stufenlos variieren. Schematisch angedeutet
ist ein einlaufender Laserpuls mit einem linearen Chirp, der duch das Durchlaufen des
Kompressors kompensiert wird.

Wie in der Abbildung C.7 schematisch gezeigt ist, sind die optischen Weglangen
fiir langwelligeres Licht kiirzer als fiir kurzwelligeres, womit eine zeitliche Verzoge-
rung zwischen den einzelnen spektralen Anteilen erreicht wird. Nach [143] berech-
net sich der optische Weg P, der zur Dispersion betriagt, geméf:

P = 2lcosf (C.11)

wobei der Winkel 3 von der Wellenlédnge abhéngt. Aus dieser Winkeldispersi-
on ergeben sich die Gruppengeschwindigkeitsdispersion und die Dispersion dritter
Ordnung zu [144] :

2D A3 2P
do? 2 da (C.12)

bzw. :
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A
d\? N dA3

dw® — (27)2

3(1) 4 2P 3P
T (s ) e

Fiir Brewsterprismen, die im Winkel minimaler Ablenkung stehen, ergibt sich
damit fiir die Gruppengeschwindigkeitsdispersion [106] :

PRl AN (dn\?
f (o) e

B dx

Das heifit, daf der Betrag der maximal moglichen negativen Gruppengeschwin-
digkeitsdispersion fiir ein bestimmtes Material durch den Prismenabstand be-
stimmt wird. Bei dem Durchtritt durch das Prismenmaterial wird wieder positive
Gruppengeschwindigkeitsdispersion induziert, deren Betrag durch die Eintauch-
tiefe eines der Prismen kontrolliert werden kann (in Abbildung C.7 Prisma III).
Damit kann die sich insgesamt ergebende Gruppengeschwindigkeitsdispersion des
Kompressors fein abgestimmt werden. Ein linearer Chirp, wie er in der Abbildung
C.7 angedeutet ist, kann damit kompensiert werden.

Zusétzlich wird durch den Kompressor geméfi Gleichung C.13 und durch den
Durchgang durch das Prismenmaterial Dispersion dritter Ordnung induziert. Eine
in einem einlaufenden Laserpuls vorhandene Dispersion dritter Ordnung liefle sich
zwar auch durch einen Prismenkompressor kompensieren, aber nicht gleichzeitig
zur Dispersion zweiter Ordnung. Da die Gruppengeschwindigkeitsdispersion im
allgemeinen aber zu einer stirkeren Pulsverlangerung fiihrt, wird man diese mit
dem Prismenkompressor kompensieren. Daher sollten bei allen Anwendungen mit
ultrakurzen Laserpulsen nach Moglichkeit Komponenten mit einer kleinen Disper-
sion dritter Ordnung verwendet werden, z. B. kiinstlicher Quarz. Unter Umsténden
nachteilig wirkt sich hierbei die kleine Dispersion zweiter Ordnung aus, die dann
bei einem Prismenkompressor zu groflen Prismenabstdnden fiihrt.

Anstelle eines Prismenkompressors kann auch ein Gitterkompressor benutzt wer-
den, welcher weniger Dispersion dritter Ordnung induziert. Gegeniiber einem Git-
terkompressor bietet ein Prismenkompressor aber den Vorteil weitaus geringerer
Leistungsverluste und kontinuierlicher Durchstimmbarkeit der Gruppengeschwin-
digkeitsdispersion ohne Strahlversatz. Sollte es notwendig sein, so kann mit einer
Kombination von Gitter- und Prismenkompressor eine gleichzeitige Kompensati-
on der Dispersion zweiter und dritter Ordnung erreicht werden, wie z. B. in [145]
demonstriert ist.
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