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KAPITEL 1

EINLEITUNG

Weil du mich gesehen hast, glaubst du. [1]

Das Sehen ist wohl der Sinneseindruck, der uns Menschen die grofste Menge an Infor-
mationen iiber unsere Umgebung verschafft. Bildgebende Verfahren riicken die Welt
aufterhalb unseres direkten Erfahrungsbereichs in unser Blickfeld und préagen so un-
ser Welt-Bild mit. Von Skizzen der Entdecker {iber die Fotografie und das Kino bis
schliefslich zum Fernseher hat sich die Darstellungstechnik immer weiter entwickelt.
Heutzutage werden die Bildschirme bei steigender Auflosung immer blickfiillender,
und LCD-Projektoren (vom engl. liguid crystal display) sorgen fiir ein regelrech-
tes Heimkino-Erlebnis. Mit Laserprojektoren wird der Seheindruck brillanter, weil
sie den wahrnehmbaren Farbraum besser ausfiillen als andere Darstellungstechni-
ken [2]. Dabei werden die Gerdte immer kompakter. Besonders aktuell sind mo-
mentan batteriegetriebene Laserprojektoren im Westentaschenformat, genannt Pi-
koprojektoren [3]. Dadurch wird es beispielsweise moglich, dem Kunden durch eine
spontane Prasentation die iiberzeugenden Fakten vor Augen zu fithren und diesen
damit iiberzeugen zu konnen.

Wegen der begrenzten Energiereserven spielt bei solchen Pikoprojektoren die Effizi-
enz eine besonders grofe Rolle. Infrarot, Rot und Blau lassen sich inzwischen 6kono-
misch direkt mit Halbleiterlasern erzeugen. Griin wird dagegen durch Frequenzver-
dopplung mit moglichst hohem Wirkungsgrad aus infrarotem Licht gewonnen. Ein
Kristall, der hierzu eingesetzt wird, ist Lithiumniobat (LiNbO3) [4].

Der Pikoprojektor ist nur eines der zahlreichen Beispiele fiir die Anwendung von
LiNbOj in der nichtlinearen Optik und Photonik [5], denn das Material bietet eine
Reihe von wichtigen Vorteilen: Lithiumniobat ist mechanisch und thermisch robust,
unempfindlich gegen Feuchtigkeit, ldsst sich gut bearbeiten und ist preiswert ver-
fiighbar. Die Kristalle besitzen vergleichsweise grofe nichtlineare Koeffizienten [6],
und ihre ferroelektrischen Doménen lassen sich strukturieren, was ,Quasi-Phasenan-
passung” moglich macht. So findet Lithiumniobat in der nichtlinearen Optik vor
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KAPITEL 1. EINLEITUNG

allem als periodisch gepoltes Lithiumniobat (kurz PPLN, vom englischen periodi-
cally-poled lithium niobate) breite Anwendung zur Frequenzverdopplung, in optisch-
parametrischen Oszillatoren und sogar zur Erzeugung von Terahertzwellen [7-9].

Jedoch sind auch diese hervorragenden Kristalle nicht ohne Nachteile. So zeigt
LiNbOg3 lichtinduzierte Streuung, und bei ausreichend hohen Intensitédten tritt zu-
sitzlich der sogenannte optische Schaden auf. Beide Erscheinungen lassen sich auf
den photorefraktiven Effekt zuriickfithren [10]: Inhomogene Beleuchtung regt La-
dungstriger an, die sich im LiNbOs-Kristall umverteilen und Raumladungsfelder
erzeugen. Uber den Pockelseffekt entstehen schlieflich Brechungsindexmuster, die
Strahlprofil und Phasenanpassung zerstoren.

Der photorefraktive Effekt ist in vielerlei Hinsicht interessant — er ermdglicht bei-
spielsweise holographische Datenspeicherung, Signalverarbeitung und die Erzeugung
photonischer und diffraktiver Komponenten mit Licht in LiNbOj3 [11] — doch zur Zeit
steht sein storender Einfluss fiir nichtlineare Anwendungen im Vordergrund der For-
schung. Verschiedene Ansitze, um ihn zu verringern, reichen vom Heizen [12] {iber
die Dotierung mit Magnesium [13, 14| bis hin zur Entleerung der Eisenstorstellen
durch thermoelektrische oder thermooptische Verfahren [15,16]. Alle diese Metho-
den haben jedoch praktische Nachteile oder beseitigen die Storung nicht vollstandig.
Das gilt insbesondere, wenn LiNbOg3 mit kurzen Pulsen eingesetzt werden soll.

Im Bereich von Dauerstrichlicht bis hin zu Nanosekunden-Laserpulsen ist der photo-
refraktive Effekt gut untersucht [17], und mit Pikosekunden-Pulsen wurden bereits
photorefraktive Strukturen durch zwei- oder mehrstufige Anregungsprozesse iiber
intrinsische Storstellen erzeugt [18,19]. Will man das Material aber mit Licht sehr
hoher Energiedichte verwenden, wie sie in Femtosekunden-Laserpulsen vorkommt,
gibt es noch viele unbeantwortete Fragen.

Mit Femtosekundenpulsen kann Lithiumniobat strukturiert werden; so geschriebene
Wellenleiter basierten allerdings auf irreversiblen Materialveranderungen, nicht auf
Photorefraktion [20]. Untersuchungen transienter Effekte in LiNbO3 mit fs-Licht zei-
gen einen wesentlichen Einfluss von Kerr-Effekt und Zwei-Photonen-Absorption auf
kurzen Zeitskalen [21-23|. Die nichtlineare Anregung zieht eine linger anhaltende
lichtinduzierte Absorption nach sich [24-26]. Es ist auch moglich, mit fs-Pulsen der
Wellenlénge 1,5 pm photorefraktive Strukturen in eisendotiertem Lithiumniobat zu
erzeugen [27|, und die Holographie mit kurzen Pulsen wurde bereits fiir die soge-
nannte spektrale Holographie |28] und fiir die Erzeugung von Mikrohologrammen zur
Datenspeicherung eingesetzt [29].

Eine genauere Untersuchung des photorefraktiven Effekts mit Femtosekundenpulsen
steht aber noch aus und soll in dieser Arbeit erfolgen. Ziel ist es, ein besseres Ver-
stdndnis der Photorefraktion auf den Zeitskalen von Sub-Pikosekunden bis Minuten
zu erhalten. Dabei folgen wir den freien und angeregten Ladungstragern von ihrer
Erzeugung bis zum abschliefsenden Einfang. Teile der Ergebnisse wurden bereits in
wissenschaftlichen Zeitschriften verdffentlicht [30-32].

10



KAPITEL 1. EINLEITUNG

Zunéchst wird die Erzeugung kleiner gebundener Polaronen [33] durch Pulsbeleuch-
tung untersucht. Es ist bekannt, dass die zugehorige lichtinduzierte Absorption in
weniger als 1 ps entsteht [22,24|. Der Aufbau dieser Absorption war einer direkten
Beobachtung bisher allerdings nicht zugénglich, da er von instantanen, linearen Ef-
fekten tiberlagert wurde. In dieser Arbeit wird mit der 2K-Holographie eine Methode
vorgestellt, um die linearen Stérprozesse von den quadratischen Aufbauprozessen der
Polaronen zu trennen und die Polaronenbildung somit separat zu beobachten.

Das Niveau des kleinen gebundenen Polarons ist wie das Eisen ein photorefraktives
Zentrum [34]. Wie beeinflusst seine schnelle Bevolkerung mit Elektronen die pho-
torefraktiven Eigenschaften des Kristalls? Dazu vergleichen wir auf der Zeitskala
mehrerer Sekunden bis Stunden das Schreiben elementarer Hologramme mit Pulsen
und Dauerstrichlicht miteinander. Zwischen diesen beiden Beleuchtungsarten zei-
gen sich dabei in der Tat deutliche Unterschiede, die uns Informationen iiber den
Ladungstransport in LiNbOj3 geben.

Diese Messungen werden selbst vom photorefraktiven Effekt in der Form lichtindu-
zierter Streuung gestort. Dabei weist die Streuung fiir Pulse und Dauerstrichlicht
zahlreiche Unterschiede auf, die in einer separaten Versuchsreihe genauer untersucht
werden.
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KAPITEL 2

GRUNDLAGEN

2.1 Eigenschaften von Lithiumniobat-Kristallen

Lithiumniobat-Kristalle (LiNbO3) sind kiinstlich hergestellte, ferroelektrische Kris-
talle, die eine trigonale Kristallstruktur besitzen und zur Punktgruppe 3m gehoren.
In dieser Form weist LiNbOj3 grofse pyroelektrische, piezoelektrische, linear-elektro-
optische und volumenphotovoltaische Effekte auf [6]. Zur Beschreibung dieser Kris-
talleigenschaften durch Tensoren definiert man ein kartesisches Koordinatensystem:
Dabei ist die z-Richtung die c-Achse des Kristalls, um die er eine dreizéhlige Rota-
tionssymmetrie aufweist. Die y-Achse liegt senkrecht dazu in einer der drei Spiegel-
ebenen, folglich steht die x-Achse senkrecht auf dieser Spiegelebene.

Optisch ist LiNbOj einachsig doppelbrechend, wobei die ¢-Achse auch die optische
Achse ist. Parallel zur c-Achse polarisiertes Licht wird als ,aufterordentlich polari-
siert” (kurz e-pol vom engl. eztraordinary) bezeichnet, senkrecht dazu spricht man
von ,ordentlich polarisiertem® (o-pol) Licht. Der Brechungsindex fiir aukterordentlich
polarisiertes Licht ist dabei im sichtbaren und nahinfraroten Bereich stets kleiner
als der Brechungsindex fiir ordentliche Polarisation [35].

Entspricht die Zusammensetzung des Kristalls genau der Summenformel LiNbOs,
spricht man von stochiometrischem Lithiumniobat. Dieses ist allerdings schwierig
herzustellen, weshalb haufiger — und in dieser Arbeit ausschlieflich — kongruent
schmelzendes oder kurz kongruentes LiNbOj verwendet wird, welches gegeniiber
der Summenformel ein etwa 5-prozentiges Defizit an Lithium und 1% Uberschuss
an Niob enthilt; die vakanten Lithiumplédtze werden von Niob besetzt (antisite de-
fect), was durch Nb; gekennzeichnet wird [36,37]. Im Gegensatz zu den einfach
positiv geladenen Lithiumatomen ist das Niob fiinffach positiv geladen (Nb?). An
diesen lokalen Uberschuss positiver Ladung kann sich ein Elektron anlagern, welches
aufgrund seiner negativen Ladung das umliegende Gitter so verformt, dass der Ener-
giezustand absinkt und das Elektron noch stéarker gebunden wird — es bildet sich
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KAPITEL 2. GRUNDLAGEN

ein sogenanntes kleines gebundenes Polaron [33], welches kurz mit Nb{i bezeichnet
wird.

Lithiumniobat ist dielektrisch und hat eine Energieliicke von etwa 4 eV zwischen
Valenz- und Leitungsband [38|. Innerhalb der Bandliicke befinden sich — je nach
Dotierung und Stochiometrie — Storstellen, die ebenfalls Ladungstriager aufnehmen
und abgeben kénnen. Die im Rahmen dieser Arbeit wichtigsten Storstellen sind die
bereits vorgestellten kleinen gebundenen Polaronen sowie Eisen: Wie in Abb. 2.1
dargestellt, kommt Eisen (Fe) in LiNbOj in den zwei Valenz- oder Oxidationszu-
standen Fe?™ und Fe*™ vor. Enthilt der Kristall Fe?", erscheint er durch eine breite
Absorptionsbande um 477 nm bréunlich verfarbt [39].

Leitungsband
24+/3+ 4+ /5+
Fe Nbr
4 eV Br
Valenzband

Abbildung 2.1: Vereinfachtes Energieschema von LiNbOs. Horizontal ist der
Ort, vertikal die Energie aufgetragen. In der 4 eV breiten Bandliicke zwischen
Valenz- und Leitungsband liegen die photorefraktiven Zentren Eisen (Fe) und
Niob-auf-Lithiumgitterplatz (Nby,). Die hochgestellten Zahlen geben die még-
lichen Ladungszustéinde der jeweiligen Storstelle an.

2.2 Absorptionsprozesse in LiNbQOj;

Undotiertes LiNbOj ist fiir sichtbares Dauerstrichlicht weitgehend transparent: Auf-
grund der grofsen Bandliicke sind lineare Anregungen vom Valenz- zum Leitungsband
erst mit UV-Licht unterhalb von etwa 320 nm moglich [40,41]. Dennoch tritt auch
fiir grokere Wellenldngen Absorption auf: Dotiert man die Kristalle mit Eisen, so
lassen sich von besetzten Eisenzentren in der Bandliicke (Fe*") Elektronen ins Lei-
tungsband anregen, und es tritt lineare Absorption auf [39]. Fiir Pulse hoher Spit-
zenintensitat Ip,s wird auch eine Band-zu-Band-Anregung durch Zwei-Photonen-
Absorption moglich [21]. Bevolkern zuvor angeregte Ladungstriager fiir eine gewis-
se Zeit Storstellen und kénnen von dort aus erneut angeregt werden, tritt dariiber
hinaus lichtinduzierte Absorption auf [24]. Diese Prozesse sind in Abb. 2.2 skizziert
und werden in den folgenden Abschnitten genauer ausgefiihrt.

14



2.2. ABSORPTIONSPROZESSE IN LINBOj3

lineare Zwei-Photonen- lichtinduzierte

Absorption
S
I A A | TW
N\p-
NP NP _@_
F:e A A
NP NP
O O

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der verschiedenen Absorptionspro-
zesse in LiNbQs. Lineare Absorption sichtbaren Lichts ist nur von besetz-
ten Storstellen in der Bandliicke aus moglich. Fiir hohe Spitzenintensitédten
treten zusétzlich Band-zu-Band-Anregungen durch Zwei-Photonen-Absorption
auf. Besetzen angeregte Ladungstrédger zuvor unbesetzte Storstellen, so kommt
es zu (transienter) lichtinduzierter Absorption.

2.2.1 Lineare Absorption

Die Anderung der Intensitit I von Licht, das ein absorptives Medium in z-Richtung
durchlauft, lasst sich mit dem Absorptionskoeffizienten « beschreiben durch

dl/dx = —al(z) . (2.1)

Ist der Absorptionskoeffizient unabhéngig von der Intensitét und homogen iiber das
gesamte Medium, d. h. a(r,I) = oy = konst., so gilt fir die Intensitdt im Medium
das Lambert-Beer-Gesetz [42]

I(x) = 1(0) exp(—apz) . (2.2)

Hierbei wird z = 0 fiir die Frontfliche des Mediums angenommen, und 7(0) ist die
Intensitét der Welle zu Beginn (aber bereits innerhalb) des Kristalls.

Die von uns verwendeten Kristalle zeigen eine lineare Absorption im sichtbaren
Bereich vor allem aufgrund ihres Gehalts an Fe?™: Von diesem Storstellenniveau
aus konnen Elektronen mit Licht ins Leitungsband angeregt werden. Das Maximum
dieser breiten Absorptionsbande liegt bei der Wellenldnge 477 nm, und typische
Werte des linearen Absorptionsparameters ag(532 nm) bei der Wellenlénge 532 nm
liegen im Bereich 250-1500 m™! fiir unbehandelte eisendotierte Kristalle.

15



KAPITEL 2. GRUNDLAGEN

2.2.2 Zwei-Photonen-Absorption

Fiir hohere Intensitéiten spielen allerdings nichtlineare Absorptionsprozesse, insbe-
sondere die Zwei-Photonen-Absorption, eine zunehmende Rolle. Der Absorptionsko-
effizient o hangt dann von der lokalen Intensitit I ab und lédsst sich dazu in einer
Taylorreihe

all) =ag+ fay ] + ... (2.3)

weiter entwickeln, wobei 35, der Zwei-Photonen-Absorptionskoeffizient ist. Fiir Wel-
lenldngen unterhalb von 600 nm dominieren bei der Zwei-Photonen-Absorption die
Band-zu-Band-Anregungen, das heiftt es werden Elektronen vom Valenz- in das Lei-
tungsband angeregt, womit neben beweglichen Elektronen auch Loécher im Valenz-
band als zusétzliche Energieniveaus erzeugt werden. In undotiertem Lithiumniobat
fiir Licht der Wellenlédnge 532 nm liegt 32, bei 1,2 x 107® m/GW und fiir 388 nm bei
35 x 1072 m/GW [21,43]. Fiir Dauerstrichlicht spielt die Zwei-Photonen-Absorpti-
on in diesem Wellenldngenbereich damit meist keine Rolle, man muss sie aber als
Absorptionsprozess beriicksichtigen, sobald man mit den Spitzenintensitidten in Be-
reiche von TW/m? = 100 MW /cm? gelangt, was in der Praxis mit Nanosekunden-
oder kiirzeren Pulsen der Fall sein kann.

2.2.3 Lichtinduzierte Absorption

Auch von kleinen gebundenen Polaronen (Nbji) kénnen Elektronen ins Leitungs-
band angeregt werden. Das Maximum dieser linearen Absorption liegt etwa bei der
Wellenldnge 760 nm, reicht aber weit ins Griine und Infrarote hinein [37,44,45|.
Da dieses Energieniveau allerdings weitgehend unbesetzt ist, spielt diese Absorption
zunéchst keine Rolle. Werden aber Elektronen anderweitig ins Leitungsband ange-
regt (siehe 2.2.1 und 2.2.2), wird der Zustand von dort aus transient bevolkert, und
es kommt zur lichtinduzierten Absorption; der lineare Absorptionsparameter o er-
hoht sich dadurch um ay; [24,25,34|. Wiahrend sich bei dauerhafter Beleuchtung ein
Gleichgewichtszustand einstellt, fallt die durch Lichtpulse erzeugte lichtinduzierte
Absorption nach jedem Puls mit einer gestreckt-exponentiellen Funktion auf einer
Zeitskala von Mikro- bis Millisekunden ab [25,44-46].

2.3 Optischer Kerr-Effekt

Bei hohen Spitzenintensitéiten Ipy sind kurzfristige, transiente Anderungen des Bre-
chungsindexes durch Licht beobachtbar [22]. Hier ist insbesondere der optische Kerr-
Effekt als Ursache hervorzuheben, bei dem sich der Brechungsindex n linear mit der
lokalen Intensitét I des Lichtfelds dndert [42]:

n=ny+n?rI. (2.4)
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2.4. PHOTOREFRAKTION IN LITHIUMNIOBAT

Dabei hingt der Kerr-Koeffizient n® von der Frequenz der beteiligten Lichtfelder
sowie deren Polarisation relativ zum Kristall und zueinander ab [47]. Die Grofe ng
bezeichnet den Brechungsindex des Materials ohne &dufere Anderungen.

2.4 Photorefraktion in Lithiumniobat

Photorefraktion bedeutet allgemein, dass durch Licht der Brechungsindex n eines
Materials verdandert werden kann. Im engeren Sinn wird der Begriff hier verwendet,
um die Anderung von n durch die Anregung und Umverteilung von Ladungstriagern
mit einem inhomogenen Lichtfeld zu bezeichnen [10].

2.4.1 Pockels-Effekt

Der Pockels-Effekt, auch als linearer elektrooptischer Effekt bezeichnet [48], fiithrt
dazu, dass aus einem Raumladungsfeld Brechungsindexmodulationen resultieren.
Die lokale Brechungsindexénderung An(z) ist dabei linear zum vorhandenen elek-
trischen Feld E(z). Besitzen die Raumladungsfelder in LiNbOj eine Komponente
parallel zur ¢-Achse, dndert sich der Brechungsindex sowohl fiir aufserordentlich als
auch fiir ordentlich polarisiertes Leselicht, fiir auierordentlich polarisiertes Licht ist
die Anderung allerdings etwa dreimal so grof wie fiir ordentlich polarisiertes [47,49].

2.4.2 Ein-Zentren-Modell

Bei moderaten Intensitédten ist Eisen in der Regel das einzig relevante photorefrak-
tive Zentrum in LiNbOsj. Dieser Fall wird durch das Ein-Zentren-Modell beschrie-
ben [50,51]. Auch in nominell undotierten Kristallen sind aufgrund des Herstellungs-
verfahrens Spuren von Eisen vorhanden. Von Fe*"-Zentren aus kénnen Elektronen
mit Licht in das Leitungsband angeregt werden, wodurch Fe®" entsteht. Fiir die
beweglichen Elektronen im Leitungsband kommt es aufgrund verschiedener Antrie-
be zu einer Ladungsumverteilung: Die Drift ist die Bewegung von Elektronen in
einem elektrischen Feld. Hierbei kann es sich sowohl um ein &ufleres Feld als auch
um das entstehende Raumladungsfeld handeln. Die Diffusion fithrt aufgrund der
thermischen Bewegung der Elektronen zu einem Strom, der proportional zum Dich-
tegradienten der beweglichen Elektronen im Leitungsband ist. Drift und Diffusion
treten in jedem Material auf. Der starke volumenphotovoltaische Effekt ist dage-
gen eine Besonderheit in LiNbO3 und der dominante Ladungsantrieb entlang der
c-Achse. Er fiihrt zu einer asymmetrischen Verteilung der Bewegungsrichtung der
angeregten Ladungstriger und damit zu einem der Intensitdt proportionalen effek-
tiven gerichteten Strom Jpy, entlang ¢ im Leitungsband [52,53].
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KAPITEL 2. GRUNDLAGEN

Wird der Kristall inhomogen beleuchtet, so verteilen diese Antriebe die Ladungen
um, und Raumladungsfelder bauen sich auf. Ohne dufteres Feld ist bei Beleuchtung
mit einer konstanten Intensitétsverteilung die Driftstromdichte jp,ir, der Gegenspie-
ler der volumenphotovoltaischen Stromdichte jpp, und der Diffusionsstromdichte
JTpi: Die Ladungsumverteilung lauft so lange aufgrund der letztgenannten Antrie-
be weiter, bis die entgegengerichteten Driftstréme diese aufgrund der wachsenden
Raumladungsfelder kompensieren. So stellt sich bei anhaltender Beleuchtung schlief-
lich ein Gleichgewicht ein:

Jphy + Jbift + Jprite — 0 . (2.5)
In dieser Sattigung ergibt sich mit der Photoleitfahigkeit oppoto das Raumladungsfeld

_fth + Joiff

OPhoto OPhoto

ESatt _ JDrift

(2.6)

Ist das Lichtmuster zeitlich konstant, so ndhert sich die Amplitude Any des Bre-
chungsindexmusters exponentiell einem Séttigungswert An5itt:

Ang(t) = AnS*[1 — exp(—t/m)] - (2.7)

Die charakteristische Anstiegszeit my wird als Maxwellzeit bezeichnet. Sie ist um-
gekehrt proportional zur Photoleitfahigkeit oppot, des Materials und somit im Fall
linearer Anregungen umgekehrt proportional zur Intensitit des Lichtmusters [51].

Von Fe**-Zentren werden die angeregten Elektronen eingefangen, wobei sich das
Fe*t in Fe?™ umwandelt. So bildet sich im Laufe der Beleuchtung ein Ladungstriger-
muster heraus, welches auch nach Abschalten des Lichtmusters bestehen bleibt [54].
Ein Loschen des Musters erfolgt allenfalls iber die Dunkelleitfahigkeit, im Wesentli-
chen der Verschiebung von Protonen (H™) im Kristall [55], sowie dem Tunneln von
Elektronen zwischen den Eisenzentren [56]. Bei Raumtemperatur und fiir die von
uns verwendeten Eisenkonzentrationen ist allerdings beides auf einer Zeitskala von
Stunden bis Tagen vernachléssighar. Daher sind die photorefraktiven Muster fiir die
hier vorgestellten Versuche als stabil anzusehen.

2.4.3 Polaronen und das Zwei-Zentren-Modell

Das Ein-Zentren-Modell gilt bei moderaten Intensitéiten bis etwa 10* W/m”. Fiir
hoéhere Intensitdten beginnen die Antisite-Defekte eine Rolle zu spielen, und man
spricht vom , Zwei-Zentren-Modell“ [34,57]: Wird der Zustand des kleinen gebunde-
nen Polarons Nb;{ signifikant bevolkert, muss dieses Zentrum mit in die Beschrei-
bung einbezogen werden. Aufgrund der groferen volumenphotovoltaischen Koeffi-
zienten tragen aus Nbi! angeregte Elektronen besonders stark zur Umverteilung
und zum Aufbau des Ladungstragermusters bei [34]. Daher erhoht sich fiir steigen-
de Intensititen die Sittigungsbrechungsindexiinderung Angi*t beim Ubergang vom
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2.5. ELEMENTARE VOLUMENHOLOGRAMME

Ein- zum Zwei-Zentren-Modell. Die inverse Maxwell-Zeit 7,,;" fiir den Aufbau eines
Brechungsindexmusters wéchst in diesem Modell {iberproportional mit der Intensi-
tat [58].

2.5 Elementare Volumenhologramme in
Transmissionsgeometrie

Die durchgefiihrten Experimente beschéftigen sich zum grofsen Teil damit, welche
Brechungsindex- und Absorptionsdnderungen durch Lichteinwirkung in LiNbOg3 her-
vorgerufen werden. Diese Anderungen werden auf holographische Weise bestimmt.
Dazu wird der Kristall nicht homogen, sondern raumlich periodisch mit einem Inter-
ferenzmuster der Periodenlénge A bestrahlt. Verédndert sich durch die Beleuchtung
der Brechungsindex oder die Absorption, so bilden die Anderungen ein ebenfalls
regelméfiges Muster der Periode A. Die Starke dieses Gitters kann dann ausgelesen
werden, indem man einen weiteren Lichtstrahl am Gitter beugt. Der Vorteil dieser
Methode ist, dass auch Gitter mit sehr kleiner Amplitude bereits einen messbaren
Anteil des Leselichts abbeugen, falls dieses unter dem Braggwinkel 0p,,y, einféllt.
Das Verfahren ist auch unter dem Begrift Vier- Wellen-Mischen bekannt.

Zunachst wird erlautert, wie durch Interferenz ebener Wellen elementare Volumenho-
logramme (Bragg-Gitter) in einem Kristall entstehen kénnen und wie eine Lichtwelle
daran gebeugt wird. Im zweiten Teilabschnitt wird dann auf Besonderheiten ein-
gegangen, wenn die Volumenhologramme durch Femtosekunden-Lichtpulse erzeugt
werden.

2.5.1 Schreiben und Auslesen von Volumenhologrammen

Im Rahmen dieser Arbeit spielen lediglich Transmissionshologramme mit ungeneig-
ten Gitterebenen eine Rolle. Bei dieser Geometrie treten die beteiligten Schreib-
und Lesestrahlen durch die selbe Oberfliche in den Kristall ein, und die beiden
interferierenden Schreibstrahlen verlaufen symmetrisch zur Flachennormalen. Der
Gittervektor K mit dem Betrag K = 27/A des resultierenden Musters liegt dann
parallel zu dieser Fliache. Fiir solche Gitter sind die entstehende Periodenlinge A
im Material und der Auslesewinkel 0] aufserhalb des Kristalls unabhéngig vom Bre-
chungsindex. Dadurch ist beispielsweise ein Wechsel der Polarisation des Schreib-
oder Leselichts ohne Neujustage der Winkel moglich.

Es werden zwei ebene monochromatische Wellen gleicher Intensitdt /2 mit den
Wellenvektoren kg und kg (|ksi| = |ksz|) wie in Abb. 2.3 schematisch gezeigt in
einem Kristall zur Uberlagerung gebracht. Im Kristall entsteht durch Interferenz bei
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vollstandiger Modulation ein Intensitatsmuster, das durch
I(r) = AI[1 + sin(Kr)] (2.8)

beschrieben werden kann. Dabei ist r ein Ortsvektor und K = kg1 — kgo der Gitter-
vektor des Intensitdtsmusters, der mit der Gitterperiode durch A = 27 /|K| zusam-
menhéngt. Die Amplitude der Intensitdtsmodulation ist durch Al = I gegeben.

Durch die in den Abschnitten 2.2.3, 2.3 lichtinduzierte Absorption und den Kerr-
Effekt kann ein solches Intensitdtsmuster in LiNbOjs-Kristallen in ein Absorptions-
oder ein Brechungsindexmuster gleicher Periodenlénge A umgesetzt werden. Auch
durch den photorefraktiven Effekt entsteht aus einem solchen Sinusmuster der In-
tensitdt ein Raumladungsfeld E und damit eine Brechungsindexdnderung, die in
erster Ndherung ebenfalls einen sinusférmigen Verlauf der gleichen Periodenlénge A

hat [51]:

E(r,t) = AFEy(t)sin(Kr + ) (2.9)
= An(z,t) = Ang(t)sin(Kz + ) (fir K || 2). (2.10)
Dabei wird im Folgenden nicht weiter beachtet, dass die Phasenlage ¢ zwischen

Intensitéts-, Absorptions- und Brechungsindexgitter fiir die verschiedenen Effekte
und Ladungsantriebe unterschiedlich ist.

Abbildung 2.3: Durch die Uberlagerung zweier ebener
Wellen in Transmissionsgeometrie (Gesamtintensitét I,
Wellenvektoren kg;, kso) im Kristall der Dicke d ent-
steht dort durch Interferenz ein Intensitatsgitter mit
dem Gittervektor K = kg; — kgo. Brechung ist nicht
dargestellt, alle Angaben gelten im Kristall.

W

I >

Wir gehen im Folgenden davon aus, dass es sich bei einem so entstandenen Gitter
um ein dickes Hologramm handelt, das heifst, fiir die Dicke d des Kristalls gelte
d > A. In diesem Fall kann ein Lesestrahl mit Vakuum-Wellenlénge A, nur dann
am Gitter gebeugt werden, wenn er unter einem Winkel 0p;ae, auf das Hologramm
trifft, welcher die Braggbedingung erfiillt:

A A
/K| =A= —"~ - "L (2.11)
2nsinfprg,  2sinfp,.,
Wie man erkennt, ist die Grofe dieses sogenannten Braggwinkels 0., auferhalb

des Kristalls unabhéngig vom Brechungsindex n. Abbildung 2.4 zeigt den Ausle-
sevorgang schematisch: Von links durchlduft eine ebene Welle, welche die Bragg-
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Prig, ki +K

P Trans s kL

Abbildung 2.4: Auslesen eines elementaren Volumenhologramms in
Transmissionsgeometrie (Schema): Im Kristall befindet sich — durch das
Muster angedeutet — ein sinusformiges Absorptions- oder Brechungsindexgitter
mit Gittervektor K. An diesem wird eine von links unter dem Bragg-Winkel
Oprage einfallende ebene Welle (Leistung des Lesestrahls Pr,, Wellenvektor
ky) teilweise abgebeugt. Es bezeichnen Pry.,s und Ppiyy die Leistung der
transmittierten bzw. der abgebeugten Welle. Brechung ist nicht dargestellt,
alle Angaben (Winkel, Wellenvektoren) gelten im Kristall.

Bedingung (2.11) erfiillt, das Hologramm. Ein Teil der Welle wird durch das Holo-
gramm so abgebeugt, dass fiir den Wellenvektor kp;¢ des abgebeugten Lichts gilt:

kpig = ki, + K . (2.12)

Welcher Anteil des einfallenden Lichts abgebeugt wird, ist durch den Beugungswir-
kungsgrad n charakterisiert, der fiir die Leistung des abgebeugten (Ppig, vom engl.
diffracted) und des transmittierten Lesestrahls (Prya,s) definiert ist als

_ Ppig
PDiff + PT&“ans .

Fiir Pulse gilt analog mit den Energien Epig des abgebeugten und Eryapns des trans-
mittierten Lesepulses

n (2.13)

Epit
gTrans + gDiff .
Da es sich bei der Beugung am Gitter um einen linearen Prozess handelt, brauchen
wir im Folgenden nicht zwischen den Definitionen von n fiir Dauerstrichlicht und
Pulse zu unterscheiden.

n= (2.14)

Handelt es sich bei dem im Kristall vorhandenen Gitter um ein Absorptionsmuster
der Form a(r) = oy + Aasin Kr, so gilt fiir den Beugungswirkungsgrad [59]:

1 = sinh’ (ﬂ) ~ (L)onﬂ n<1). (2.15)

4 cos Opragg 4 cos Opragg

Liegt dagegen im Kristall nur eine Brechungsindexmodulation vor, die sich als si-
nusformiges Muster n(r) = ng + Angsin Kr beschreiben lésst, so gilt fiir den Zu-
sammenhang zwischen dem Beugungswirkungsgrad n und der Modulation Ang des
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KAPITEL 2. GRUNDLAGEN

Brechungsindexes [59]:

2
. 9 wTdAng wd 9
= —_— | —] A 1). 2.16
1= s ()\L cos GBragg) ()\L cos GBragg) "o (n<1) ( )

2.5.2 Holographie mit Femtosekunden-Lichtpulsen

Verwendet man Sub-Pikosekunden-Lichtpulse, so ist deren rdumliche Pulslénge oft
kleiner als die raumliche Breite, es handelt sich sozusagen um Licht-Scheiben. Es
gilt:

1 ps x ¢ =300 pm (2.17)

wobei ¢ die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum ist. In Materie sind die Pulse noch um
den Faktor n des entsprechenden Brechungsindexes rdumlich kiirzer. Dies muss bei
den Holographie-Versuchen beachtet werden: Das Schema in Abbildung 2.5 zeigt
im Querschnitt die Interaktion der Schreibpulse im Kristall. Der Bereich, in dem

Abbildung 2.5: Wechselwirkung zweier Rechteckpulse im Kristall. In Grau:
Femtosekunden-Pulse zu zwei Zeitpunkten ty < ts), Dunkelgrau: Wechselwir-
kungsbereich zum jeweiligen Zeitpunkt mit den Eckpunkten A, B, C und D; kg,
kgo: Schreibstrahl-Wellenvektoren, s: Breite des Interaktionsstreifens (schraf-
fiert), p: Rdumliche Breite der Pulse, 20g: Uberlagerungswinkel, jeweils im Kris-
tall.

sich die zeitlich als Rechtecke angenommenen Pulse zum entsprechenden Zeitpunkt
iiberlappen, ist dunkelgrau dargestellt. Er bewegt sich mit den Pulsen durch den
Kristall. Die Pulse wechselwirken (interferieren) nur im Bereich des Uberlapps, und
daher kann nur im schraffierten Streifen der Breite s ein Gitter im Kristall entstehen,
nicht im gesamten geometrischen Uberlapp-Bereich der Pump-Strahlen [60]. Fiir
zwei Pulse der Dauer 7p, die im Kristall mit dem Winkel 265 zusammentreffen,
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ergibt sich fiir die Breite s dieses Streifens [60]

o TPulsC/n o TPulsC
5= — =—, (2.18)
sin fg sin 0

wobei 6§ der Einfallswinkel der Schreibpulse auferhalb des Kristalls ist. Aufgrund
der Transmissionsgeometrie ist die Streifenbreite bei gleichem Aufenwinkel unab-
héngig vom Brechungsindex. Je grofer dieser Winkel, desto schmaler ist der Streifen
und damit auch das Volumen des Gitters im Kristall. Aus diesem Grund wéhlen wir
fiir die fs-Holographieversuche einen mdoglichst kleinen Winkel 6. Zu klein darf die-
ser Winkel aber auch nicht werden, sonst wird die Gitterperiode A des Gitters grofer
als die Kristalldicke, womit es sich nicht mehr um ein dickes Gitter mit eindeutigem
Braggwinkel handelt. Ein sinnvoller Kompromiss liegt fiir die gegebenen experimen-
tellen Parameter bei 0§ ~ 4°.

2.6 Lichtinduzierte Streuung

Durchlauft Laserlicht ein Medium, kommt es stets zu geringfiigiger Streuung an
Oberflachenfehlern, Unregelméabigkeiten im Material oder &hnlichem. Streulicht
iiberlagert sich mit der einlaufenden, urspriinglichen Welle, und es kommt zur Inter-
ferenz. Ist das Medium photorefraktiv, fithrt das entstehende Interferenzmuster zur
Bildung von parasitaren Brechungsindexgittern, die — je nach Phasenlage — zu einer
Strahlkopplung und damit einem Energieiibertrag von der einlaufenden Hauptwelle
zur Streuwelle fiihren. Diese wird dadurch verstérkt, wodurch der Modulationsgrad
des Interferenzmusters und damit die Kopplungsstiarke weiter steigt. Es handelt
sich also um einen selbstverstirkenden Prozess, durch den das anfangs schwache
Streulicht erheblich verstéarkt wird, es kommt zur sogenannten lichtinduzierten oder
holographischen Streuung [61,62].

WEeil photorefraktive Materialien oft anisotrop sind, die anfanglichen Streuamplitu-
den stark vom Streuwinkel abhédngen und das gestreute Licht zur Verstarkung Pha-
senanpassungsbedingungen erfiillen muss, ist die Verstarkung des Streulichts nicht
in alle Richtungen gleich ausgepréigt. Hinzu kommt, dass die Streuprozesse unter-
einander um Verstarkung durch die Hauptwelle konkurrieren und sich somit zum
Teil gegenseitig unterdriicken. So bilden sich je nach Material, Geometrie, Lichtpo-
larisation und priméren Streuzentren charakteristische Streumuster heraus, die auch
zur Untersuchung von Materialien verwendet werden konnen [63,64]. Meist ist die
lichtinduzierte Streuung allerdings unerwiinscht, denn durch sie verliert die Haupt-
welle nicht nur Energie, auch das Strahlprofil kann sich erheblich verdndern, was die
Verwendung der photorefraktiven Kristalle fiir optische Anwendungen erschwert.
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KAPITEL 3

AUSSTATTUNG UND MESSMETHODEN

3.1 Lichtquellen

Das Lasersystem CPA2010 (fiir engl. Chirped Pulse Amplification, |65]) der Firma
Clark MXR, Inc. erzeugt Femtosekunden-Laserpulse der Wellenldnge 776 nm: In
diesem System werden zunéchst in einer mit Erbium dotierten Glasfaser mit Hilfe
von Modenkopplung kurze Pulse mit ca. 1550 nm Wellenldnge erzeugt. Diese werden
nach Verlassen des Faseroszillators in periodisch gepoltem LiNbOj frequenzverdop-
pelt und zeitlich gestreckt. Der anschlieffende regenerative Verstarker besteht aus
einem Titan-Saphir-Kristall, der optisch mit Nanosekunden-Laserpulsen aus einem
frequenzverdoppelten Nd:YAG-Laser gepumpt wird. Die gestreckten Pulse durch-
laufen diesen Kristall mehrmals und werden schlieflich in einem Kompressor auf
nahezu bandbreitenbegrenzte Dauer komprimiert. So verlassen die Pulse das La-
sersystem mit etwa 200 fs Pulsdauer und rund 1 mJ Energie. Soweit nicht anders
angegeben, wird die maximal mogliche Repetitionsrate von 1000 Hz verwendet, das
Lasersystem ist allerdings auch auf kleinere Raten vge, bis 2 Hz einstellbar.

Zur Wellenldngenkonversion der Femtosekundenpulse wird ein optisch-parametri-
scher Verstarker [66] vom Typ TOPAS (fiir engl. Traveling-wave Optical-Parametri-
cal Amplification of Superfluorescence) der Firma Light Conversion, Inc. eingesetzt.
Er ermoglicht die Erzeugung von Pulsen mit beliebiger Wellenlédnge zwischen 225
und 2719 nm. Dabei reduziert sich allerdings die Pulsenergie je nach Wellenlén-
genbereich auf etwa 10 bis 100 pJ, und Strahlqualitdt und Energie-Stabilitdt ver-
ringern sich zum Teil erheblich. Fiir die hier vorgestellten Messungen werden aus
dem TOPAS Pulse der Wellenlénge 532 nm genutzt. Dazu wird zunéchst in einem
optisch-parametrischen Verstarkungsprozess ,Idler-Licht der Wellenldnge 1692 nm
aus den Pulsen der fundamentalen Wellenlénge 776 nm erzeugt. Anschliefend wer-
den aus ,Idler- und fundamentalen Pulsen in einem nichtlinearen Kristall durch
Summenfrequenzbildung die gewiinschten 532 nm-Pulse erzeugt.
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Wesentlich effizienter (ca. 40 %) und mit geringeren Qualitéatsverlusten als mit dem
TOPAS gelingt die Frequenzkonversion, indem die Pulse einen fiir die Erzeugung der
zweiten Harmonischen passend geschnittenen 3-Bariumborat-Kristall (BBO) durch-
laufen [67]. Allerdings ist man hier auf die Erzeugung der halben fundamentalen
Wellenlange, also 388 nm, beschrankt.

Zwei Laser stehen zur Erzeugung von Dauerstrichlicht (kurz cw-Licht vom englischen
continuous wave) zur Verfiigung: Ein frequenzverdoppelter Nd:YAG-Laser liefert
Licht der Wellenldnge 532 nm bei einer maximalen Leistung von 150 mW. Einem
Helium-Neon-Gaslaser (kurz HeNe) mit 3 mW Ausgangsleistung entstammt Licht,
dessen Wellenldnge bei 633 nm liegt.

Eine Variation der Strahlintensitdten und Pulsenergien ist durch Verwendung ei-
ner A\/2-Platte vor einem Glan-Laser-Polarisator moglich: Der Polarisator wird auf
die gewlinschte Lichtpolarisation fiir das Experiment eingestellt, wihrend die Stel-
lung der A\/2-Platte die in den Polarisator einlaufende Polarisationsebene bestimmt.
Durch Drehen der \/2-Platte ist damit eine kontinuierliche Abschwéichung des Lichts
ohne einen messbaren Strahlversatz moglich. Daneben stehen Neutralfilter zur Ver-
fiigung, die durch Reflexion oder Absorption die Intensitit um einen festen Faktor
reduzieren.

Zum Loschen photorefraktiver Muster wird dariiber hinaus eine Kaltlichtlampe der
Firma Schott vom Typ KL1500LCD eingesetzt. Diese liefert etwa 800 mW inkohéa-
rentes Licht mit der Farbtemperatur 3000 K, verteilt iber das gesamte sichtbare
Spektrum. Das Licht kann durch einen flexiblen Lichtleiter direkt auf die Probe
geleitet werden, so dass effizientes Loschen moglich ist.

3.2 Puls- und Strahlcharakterisierung

Der Einfachheit halber, insbesondere bei Vergleichen zwischen Dauerstrich-Licht und
Pulsen, werden alle Messgroften fiir Dauerstrichlicht auch fiir Pulse verwendet. Die
entsprechenden Groflen ergeben sich fiir Pulse, indem {iber viele Pulsabsténde l/gelp
zeitlich gemittelt wird.

3.2.1 Leistung und Energie

Zur Messung der Lichtleistung P eines Strahls werden verschiedene Messgeréte ein-
gesetzt: Fiir ein LabMaster Ultimo-System stehen fiir Leistungen bis 50 mW Photo-
dioden-Messkopfe fiir sichtbares und nahinfrarotes Dauerstrich-Licht zur Verfiigung.
Grofere Dauerstrich-Leistungen bis 10 W sowie die mittlere Leistung von Pulslicht
mit einer Repetitionsrate vgep> 10 Hz konnen mit einem thermoelektrischen Kopf
fiir den LabMaster gemessen werden. Sowohl die Diodenkdpfe als auch der ther-
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moelektrische Kopf sind auf absolute Leistungen kalibriert. Daneben stehen Pho-
todioden und ein Strom-Spannungs-Wandler mit verschiedenen Verstarkungsstufen
(Photometer) zur Verfiigung, um relative Leistungen bzw. Leistungsénderungen von
Dauerstrich-Licht zu messen.

Die Energie Epys einzelner Laserpulse im Bereich 3 — 2000 pJ wird mit einem ka-
librierten pyroelektrischen Messkopf bestimmt. Weiterhin lésst sich Epys ebenfalls
mit Hilfe von Photodioden messen: Diese werden dazu mit einer Vorspannung von
ca. 9 V belegt und an einen Lastwiderstand angeschlossen, um die Dauer des La-
dungsabflusses von der Diode auf etwa 15 ps zu begrenzen. Der am Lastwiderstand
anfallende Spannungspuls wird dann an einen elektronisch vom Laser getriggerten
Boxcar-Integrator SR250 gefiihrt. Dieser integriert die anfallende Spannung fiir je-
den Laserpuls auf und liefert eine dazu proportionale Ausgangsspannung, gleitend
gemittelt iiber 300 Pulse.

Die Spannungen von Photometer und Boxcar-Integrator werden mit einer Analog-
Digitalwandlerkarte digitalisiert und stehen dann auf dem Laborrechner als Daten
zur Verfiigung.

3.2.2 Strahldurchmesser und Strahlprofil

Zur Bestimmung des Strahlprofils fiihren wir eine Rasierklinge senkrecht zur Aus-
breitungsrichtung und ihrer eigenen Kante in den Strahl und messen die Leistung
des Teilstrahls, der an der Klinge vorbei lauft. Die Intensitétsprofile aller Strahlen
in dieser Arbeit haben naherungsweise die Form einer gaufschen Normalverteilung
(,gaukformig”). Entsprechend ergibt sich fiir die Leistung P des Strahls hinter der
Klinge in Abhéngigkeit von deren Position x:

P(z) x |1 — Exf (‘”“”O)Qm)] | (3.1)

p

Dabei steht Erf fiir die Error-Funktion

Erf(x) = % /Ox exp(—w?)dw . (3.2)

Aus der Messung des Verlaufs von P(x) ergeben sich durch Anpassung von Gl. 3.1
der Strahldurchmesser p als volle Halbwertsbreite (kurz FWHM vom engl. full-width
at half-mazximum) der Intensitéatsverteilung sowie die Strahllage o in Richtung der
Rasierklingenbewegung. Die Skala der so bestimmten Strahllage hat zwar einen will-
kiirlichen Nullpunkt; beh&lt man diesen aber iiber mehrere Messungen bei oder misst
bei einer Bewegung der Klinge mehrere Strahlen gleichzeitig, so lassen sich auch La-
gednderungen eines Strahls oder die relative Lage mehrerer Strahlen bestimmen.
Beides ist bei der Justage oft hilfreich.
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Die tatséchlichen Strahlen weichen in zweifacher Hinsicht vom beschriebenen gaufs-
formigen Strahlprofil ab: Zum einen sind die Strahlen nicht immer exakt radialsym-
metrisch um die Ausbreitungsachse, sondern zum Teil leicht elliptisch. Hier wird
dann die oben beschriebene Messung zweimal durchgefiihrt, entlang der grofen
Halbachse und senkrecht dazu, wodurch man zwei Durchmesser erhélt, deren geo-
metrisches Mittel dann als Durchmesser in die weiteren Rechnungen eingeht.

Zum anderen weisen die Strahlen auch unregelméfige Abweichungen von einer gauf-
schen Intensitétsverteilung auf. Um dies zu dokumentieren, wird die Intensitétsver-
teilung mehrerer Strahlen mit Hilfe einer CCD-Kamera (vom engl. charge-coupled
device) gemessen. Dies ist fiir zwei Beispiele in Abb. 3.1 gezeigt.

Abbildung 3.1: Mit einer CCD-Kamera aufgenommene raumliche Intensi-
tatsverteilung zweier Strahlen, a) der fundamentalen 776 nm-Pulse aus dem
CPA2010 und b) der 532 nm-Pulse des TOPAS. Die Intensitidt wird durch eine
vierstufige Farbskala, jeweils von blau nach rot, dargestellt.

3.2.3 Pulsdauer und Spitzenintensitat

Fiir die verwendeten Pulse wird ein gaufformiger zeitlicher Verlauf der Intensitét
angenommen. Angaben der Pulsdauer 7p,5 bezeichnen stets die volle Halbwertsbrei-
te, also die Dauer, wahrend der die Intensitit grofier als die Hélfte des Maximalwerts
ist.

Die Pulsdauer fiir Pulse der Wellenléngen 532 und 776 nm wird mit Hilfe eines Au-
tokorrelators ,,PulseCheck” der Firma APE durch untergrundfreie Autokorrelation
2. Ordnung mit Frequenzverdopplung bestimmt [68]. Fiir die Pulse der Wellenlénge
388 nm ist dieser Autokorrelator nicht geeignet, weshalb hier ein eigenes Verfah-
ren eingesetzt wird, siehe Abb. 3.2: Zwei Teilpulse durchlaufen fast kollinear einen
diinnen LiNbOj;-Kristall. Verzogert man die Pulse gegeneinander, dndert sich die
Transmission, da die Zwei-Photonen-Absorption bei Uberlagerung der Pulse wegen
der hoheren Intensitdt starker wird. Aus der entstehenden Transmissions- Autokor-
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Abbildung 3.2: Schema zur Autokorrelation der

I 388 nm-Pulse: Der Puls wird an einem Strahlteiler

aufgespalten, und die Teilpulse werden am Ausgang

des leicht verstimmten Mach-Zehnder-Interferometers

- unter einem kleinen Winkel in einem LiNbOs-Kristall

< A LiNbO; iiberlagert. Hinter dem Kristall wird die gesamte Pul-

- senergie in Abhangigkeit von der Verzdgerung der bei-
den Teilpulse bestimmt.

relationskurve lasst sich unter Annahme einer bestimmten Pulsform die Dauer des
Pulses bestimmen, wobei die Pulsdeformation bei starker nichtlineare Absorption
zu berticksichtigen ist [21]|. Im Fall schwacher gaufsformiger Pulse sind die Pulsdau-
er Tpys und die volle Halbwertsbreite der Autokorrelation 7Tautokorr verkniipft iiber

TAutokorr = \/iTPuls-

Integriert man an einem Ort die Intensitédt iiber den gesamten zeitlichen Verlauf
eines Pulses auf, erhélt man die Energieflussdichte ®p,5. Insbesondere fiir nichtli-
neare Wechselwirkung mit dem Kristall ist die Spitzenintensitat Ip,s des Pulses ein
wichtiger Parameter. Fiir einen Puls der rdumlichen vollen Halbwertsbreite p und
der Pulsdauer 7py ist sie gegeben durch

3
8(In2)2

Ipys = 5Pu155(27) . (33)
T2 P Tpuls

3.3 ,Pump-Probe“-Verfahren

Elektronische Messgerite wie z. B. Oszilloskope sind in ihrer Bandbreite auf einige
GHz beschrankt. Daher ist die direkte Beobachtung schneller physikalischer Vorgén-
ge (unterhalb von etwa 100 ps) mit solchen Geréten nicht moglich. Das sogenannte
,Pump-Probe"-Verfahren ermoglicht es, diese Begrenzung zu durchbrechen [69]. Da-
zu muss der zu beobachtende Prozess allerdings beliebig oft wiederholbar, durch
Lichtpulse auslosbar und mit Licht beobachtbar sein.

Ein kurzer Lichtpuls wird in zwei Teilpulse aufgespalten. Einer der Lichtpulse, der
,Pump- oder Schreibpuls, 16st den zu beobachtenden Prozess aus, beispielsweise,
indem er im zu untersuchenden Material Ladungstriger anregt. Der zweite Puls,
genannt ,Probe“-, Lese- oder Tastpuls, durchlduft ebenfalls das zu untersuchende
Raumgebiet und wird durch den laufenden Prozess beziiglich bestimmter optischer
Eigenschaften verdndert. Diese Eigenschaften werden anschliefend gemessen und
liefern so ein Mafk fiir den Zustand des Prozesses zu dem Zeitpunkt, zu dem der
Tastpuls das entscheidende Gebiet durchlaufen hat.
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Die zeitliche Lage At des Tast- gegen den Schreibpuls lésst sich verschieben, indem
man die Laufstrecken der Pulse relativ zueinander veréindert. Wiederholt man die
Messung fiir verschiedene (auch negative) Verzogerungen, erhélt man den zeitlichen
Verlauf des beobachteten Prozesses relativ zum FEintreffen des Pump-Pulses. Die
maximal erreichbare zeitliche Auflésung ist dabei durch die Tastpulsdauer, die geo-
metrische Anordnung und die Dispersion des Materials gegeben, siehe z. B. Hsieh
et al. [70].

Zur Verzogerung der Tastpulse verwenden wir eine Verzdgerungsstrecke, auf der die
Tastpulse hin- und parallel dazu wieder zuriicklaufen. Die Lange dieser Strecke kann
durch einen Retroreflektor auf einem computergesteuerten Verschiebetisch mit etwa
1 nm Genauigkeit verdandert werden. Die minimal verwendete Schrittweite betragt
in den vorgestellten Versuchen 5 pm, was einer Anderung der Verzogerung um 30 fs
entspricht. Die maximale Verzogerung liegt bei 6 ns.

3.4 Kiristalle und ihre Charakterisierung

In dieser Arbeit finden ein undotierter LiNbO3-Wafer und verschiedenen Boules von
eisendotiertem Lithiumniobat Verwendung, die mit der vom Hersteller angegebenen
Gesamteisenkonzentration cg, in der folgenden Tabelle 3.4 aufgefiihrt sind.

Bezeichnung Hersteller Dotierung Fe; O3 in CFe
Schmelze (Gew%) in 10** m™
W12 Cry undotiert ~0 ~0
DT1 Del Fe 0,02 7,0
EQ2 Cry Fe 0,05 17,5
DT2 Del Fe 0,138 48,3

Tabelle 3.1: Tabelle der verwendeten Wafer und Boules. Cry: Crystal Techno-
logy, Inc., Palo Alto, Kalifornien, USA. Del: Deltronic Crystal Industries, Inc.,
Dover, New Jersey, USA. Die Angabe in Gewichtsprozent (Gew%) Fe,Os in der
Schmelze entspricht den Herstellerangaben, die angegebene Konzentration ist
daraus berechnet. Alle Boules und Wafer wurden im Czochralski-Verfahren aus
kongruenter Schmelze gezogen.

Aus diesen Wafern und Boules wurden in der Zentralwerkstatt des Physikalischen
Instituts einzelne Kristalle herausgeschnitten und deren Oberflichen geschliffen und
poliert. Dabei sind alle Kristalle sogenannte x-cuts, das bedeutet, die fiir den Ein-
tritt der Lichtstrahlen genutzte grofste Flache der Kristalle liegt senkrecht zu deren
x-Achse.

Manche Kristalle werden (z. T. mehrfach) Temperbehandlungen unterworfen |[71,72],
um den Fe?"-Gehalt zu steigern (Reduktion) oder zu senken (Oxidation). Dazu
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werden diese Proben in einem Ofen unter Vakuum oder Sauerstoffatmosphére auf
Temperaturen zwischen 500 und 1000 °C erhitzt, dort fiir mehrere (typischerweise
10) Stunden gehalten und wieder kontrolliert auf Raumtemperatur abgekiihlt.

Zur Bestimmung des Fe*"-Gehalts der unbehandelten (engl. as grown), oxidierten
und reduzierten Kristalle werden diese in einem ,Cary 500 Scan“-Transmissionsspek-
trometer untersucht. Aus der reflexionskorrigierten Messung der linearen Absorption
ap(477 nm, o-pol) fiir ordentlich polarisiertes Licht bei 477 nm lésst sich geméafs der
Formel

Cre2+ = 2,16 X 10*" m™2 (477 nm, o-pol) (3.4)

die Fe*"-Konzentration cge2+ im Kristall bestimmen [39).
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KAPITEL 4

VERSUCHSANORDNUNGEN UND
ERGEBNISSE

4.1 Transiente Holographie

Mit der ersten Messanordnung wird untersucht, wie schnell sich in LiNbOj
nach Pulsbeleuchtung und Zwei-Photonen-Absorption kleine gebundene Polaronen
(Nb{T) bilden. Da dieser Prozess in weniger als einer Pikosekunde ablduft, wenden
wir dazu ein ,Pump-Probe“-Verfahren an, siehe Abschnitt 3.3.

Die Nbjf-Zentren verursachen, wie in Abschnitt 2.2.3 besprochen, eine Lichtab-
sorption. Allerdings sind dem Aufbau dieser lichtinduzierten Absorption transiente
Effekte tiberlagert: Beobachtet man direkt die Absorption eines Lesepulses, so ist
der storende Effekt die Zwei-Farben-Zwei-Photonen-Absorption des Lese- und des
Schreiblichts [24]. Beleuchtet man den Kristall dagegen wie in Abschnitt 2.5.1 darge-
stellt mit einem Interferenzmuster und misst das am lichtinduzierten Absorptions-
gitter gebeugte Leselicht, so iiberlagert zusédtzlich ein Brechungsindexgitter durch
den Kerr-Effekt das Signal [22,23].

Wir stellen hier mit der 2K-Holographie eine Methode vor, um diese Effekte zu
trennen. Die zugrunde liegende Idee ist sehr einfach: Zwei interferierenden Schreib-
pulse mit den Wellenvektoren kg; und kg, erzeugen ein Intensitatsgitter mit dem
Gittervektor K = kg; — kgo. Da beide storenden Effekte linear in der Intensitét [
sind, weisen auch das Brechungsindexgitter der Kerr-Antwort und das Absorptions-
gitter der Zwei-Farben-Zwei-Photonen-Absorption nur die zu K gehorige Fourier-
komponente auf. Die Anregung der Ladungstriager fiir die Nbﬁr—Bildung geschieht
jedoch durch Zwei-Photonen-Absorption und verlauft daher quadratisch mit /. Folg-
lich enthalten daraus entstehende Gitter nicht nur Raumfrequenzkomponenten bei
K = |K|, sondern auch bei 2K. Liest man nun die Gitter unter dem Braggwinkel
fiir die 2 K-Komponente aus, so sollte man den Aufbau des Absorptionsgitters durch
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die kleinen gebundenen Polaronen ungestort von den linearen Effekten beobachten
konnen.

4.1.1 Aufbau

Der Aufbau zur 2K-Messung ist in Abb. 4.1 dargestellt: Zwei identische Schreibpul-
se der Wellenldnge Ag = 388 nm der Pulsdauer 215 fs (FWHM) treffen gleichzeitig
und symmetrisch auf die z-Flache eines LiNbO3-Kristalls. Es handelt sich um un-
dotiertes LiNbO3 aus dem Wafer W12 mit der Kristalldicke d = 70 pm. In y- und
z-Richtung ist der Kristall 5 bzw. 6 mm breit. Er sitzt auf einer 3 mm grofen Blen-
dendffnung eines drehbaren Kristallhalters, auf welche die Schreibstrahlen zentriert
werden. Die Schreibpulse sind parallel zur z-Achse, also aufterordentlich, polarisiert.
Sie durchlaufen etwa 40 cm vor dem Kristall Quarzlinsen der Brennweite 500 mm,
so dass ihre rdumliche Ausdehnung am Ort des Kristalls etwa pg = 0,7 mm ist. Die
Summe der Spitzenintensitdaten beider Schreibpulse Ip,s wird zwischen 4 und 140
GW /cm? variiert. Dabei ist hier stets Ipys im Kristall, also nach Durchlaufen der
Frontflache, angegeben.

Der Winkel 05 = 4° zwischen den Schreibstrahlen auferhalb des Kristalls entspricht
einer Gitterperiode A von A = 27 /|K| = 2,8 pm. Der Gittervektor K liegt entlang
der y-Achse. In dieser Richtung senkrecht zur polaren c-Achse bilden sich Raumla-
dungsfelder schwécher aus als entlang ¢, da der volumenphotovoltaische Effekt als
Ladungsantrieb im Wesentlichen entlang der optischen Achse wirkt [47]. Daher ist
der photorefraktive Effekt in dieser Richtung stark unterdriickt und fiir aufseror-
dentlich polarisiertes Leselicht gar nicht vorhanden, da der entsprechende Pockels-
Koeffizient aus Symmetriegriinden null ist.

Verschiebe- vy
\ tisch |
AL, = 776 nm

zc T

Abbildung 4.1: Experimenteller Aufbau zur transienten Holographie.

Ausgelesen wird das Gitter mit einem schwachen Puls bei einer Auslesewellenldnge
AL = 776 nm. Dieser wird vor der Frequenzverdopplung als Oberflichenreflex aus
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dem Laserstrahl des CPA2010 abgezweigt. Die zeitliche Lage At des Lesepulses
gegeniiber den Schreibpulsen wird mit der in Abschnitt 3.3 vorgestellten Verzoge-
rungsstrecke festgelegt. Der Auslesewinkel 6] aufserhalb des Kristalls wird entweder
auf das 1K- oder das 2K-Gitter Bragg-angepasst und betriagt entsprechend etwa 8°
oder 16°. Die FWHM-Pulsdauer des Lesepulses betragt 165 fs; seine rdumliche Aus-
dehnung p ist 3,5 mm. Er ist damit also wesentlich breiter als die Schreibpulse und
leuchtet so den Bereich, in dem sich ein Gitter bilden kann, weitgehend homogen
aus. Zur Justage des Lesestrahls auf den Braggwinkel und das Intensitdtsmaximum
der Schreibstrahlen auf dem Kristall stellen wir eine Verzogerung At von wenigen
Pikosekunden zwischen Schreib- und Lesepulsen ein. Das Optimum findet man dann,
indem man durch Variation der jeweiligen Grofle die Energie der abgebeugten Pulse
maximiert.

Auf den Braggwinkel und das Maximum der Schreibpulse auf dem Kristall wird der
Lesestrahl justiert, indem bei einer Verzogerung von wenigen Pikosekunden zwischen
Schreib- und Lesepulsen die Energie der abgebeugten Pulse maximiert wird.

Die wichtigste Messgrofte ist erneut der Beugungswirkungsgrad 7, hier definiert
durch Gl. 2.14 mit Epig als der Energie des abgebeugten und Eryva,s als der des
transmittierten Pulses.

4.1.2 FErgebnisse 1K-Gitter

Messungen unter dem Bragg-Winkel fiir das 1K-Gitter wurden von Hsieh et al.
und Sturman et al. vorgestellt und sollen hier nur aufgegriffen werden, um sie mit
den Messungen in der 2K-Anordnung vergleichen zu kénnen [22,23]. Ein typischer
Datensatz dieser Messung ist in Abb. 4.2 dargestellt: Tragt man den Beugungswir-
kungsgrad n iiber der Zeitverzogerung At auf, so beobachtet man einen Wert von
nahezu Null, dann einen steilen Anstieg zu einem Maximum und schlieflich einen
Abfall auf einen Wert, der dann fiir viele Pikosekunden nahezu konstant bleibt. Auch
dieses ,,Plateau” fallt schlieflich, im Bereich von Mikro- bis Millisekunden, auf Null
ab.

Das Maximum wird im Wesentlichen durch den optischen Kerr-Effekt verursacht;
des Weiteren spielt auch ein Absorptionsgitter aufgrund der Zwei-Farben-Zwei-
Photonen-Absorption einen Rolle. Da beide Effekte bei der Intensitétsspitze der
Schreibstrahlen am Stérksten sind und folglich dort die Abbeugung am grofsten ist,
setzen wir beim Maximum At = 0. Eine zusétzliche Information, wann Schreib- und
Lesepulse gleichzeitig mit ihren Intensitdtsmaxima auf den Kristall treffen, gibt es
nicht.

Der lang anhaltende Effekt wird durch ein Absorptionsgitter erkléart [22,23]. Es ist
bekannt, wie Femtosekundenpulse der Wellenlénge 388 nm eine lichtinduzierte Ab-
sorption fiir Lesepulse im Infraroten bewirken [21,24,25]: Elektronen werden aus
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T
10 - O O Messung _

At /| ps

Abbildung 4.2: Beugungswirkungsgrad n tiber der Verzdgerungszeit At zwi-
schen Schreib- und Lesepulsen. Typische 1K-Messung mit einem Kristall der
Dicke 70 nm: Schreib- und Lesepulse sind aufserordentlich polarisiert, die Spit-
zenintensitéit (Summe) liegt bei 34 GW /cm?. Die Linie zwischen den Messpunk-
ten dient der Augenfiihrung.

dem Valenzband angeregt und bilden kleine gebundene Polaronen, die ein Absorpti-
onsmaximum um 780 nm besitzen [25]. In unserer Anordnung wird diese Absorption
strukturiert als Gitter induziert und wirkt somit als Absorptionsgitter.

Unter anderem aufgrund der Intensitdtsabhéngigkeit des Plateaus wird davon aus-
gegangen, dass die Anregung der Ladungstriager durch Zwei-Photonen-Absorption
erfolgt [24]. Allerdings ist diese Anregung nur schwer von eventuellen zusétzlichen
(gleichzeitig stattfindenden) linearen Anregungen zu trennen. Durch die im Folgen-
den vorgestellten 2K-Messungen ist es aber erstmals moglich, lediglich den auf Zwei-
Photonen-Absorption basierenden Absorptionsanteil zu beobachten und dessen An-
stieg ohne iiberlagernde Stérungen (Kerr, Zwei-Farben-Zwei-Photonen- Absorption)
ZU messen.

4.1.3 Ergebnisse der 2K-Holographie

Das Ergebnis einer typischen Messung mit dem Auslesewinkel fiir das 2K-Gitter
ist in Abb. 4.3 gezeigt. Die relative Variation der Punkte betrdgt im Bereich des
Plateaus etwa 10 — 15% und nimmt mit fallender Schreibpulsenergie zu.

Es fallt zundchst auf, dass im Vergleich zur 1K-Messung kein Maximum mehr vor-
handen ist. Stattdessen beobachtet man einen monotonen Anstieg des 2K-Beugungs-
wirkungsgrades von myx = 0 auf den Plateauwert n5itt. Die Anstiegeszeit ist etwa

gleich der Pulsdauer der Schreib- und Lesepulse.
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Abbildung 4.3: Beugungswirkungsgrad n beim Auslesen des 2K-Gitters als
Funktion der Probe-Verzégerung At. Schreib- und Lesepulse sind aufserordent-
lich polarisiert, die Summe der Schreibpulsintensitéiten betriagt 40 GW/cm?®.
Jeder Punkt ist eine Mittelung iiber etwa 100 aufeinanderfolgende Messungen
bei 10 Hz Repetitionsrate. Die Lage von At = 0 ergibt sich aus der dargestellten
Anpassung der Theoriekurve, die in Abschnitt 5.1.3 erldutert wird.

Der im Plateau erreichte Wert von n5itt liegt dagegen deutlich unter den bei 1K-

Messungen beobachteten Grofen. Er wéchst monoton mit der Spitzenintensitét der
Schreibpulse Ipys. Tragt man seinen Wert als Funktion der Schreibintensitéit Ipys
in einem doppellogarithmischen Diagramm auf (Abb. 4.4), so erkennt man zwei
Bereiche: Fiir kleine Intensititen steigt nSitt mit I3 ., fiir grofe Intensitditen mit
I} .- Beide Abhiingigkeiten sind im Diagramm 4.4 durch die Geraden mit Steigung
4 bzw. 2 angezeigt, an die sich die Datenpunkte anschmiegen. Der Ubergang zwischen
beiden Bereichen liegt im Fall dieser Messung bei etwa

Ipys = [2,(388 nm)d] " = 40 GW /em? | (4.1)

wobei Ipys wieder die Summe der Spitzenintensititen beider Schreibpulse bezeich-
net, (35,(388 nm) =~ 3,5 cm/GW der Zwei-Photonen-Absorptionskoeffizient bei
388 nm [21,43| und d die Kristalldicke ist. Die gezeigten Daten gelten fiir aukeror-
dentlich polarisiertes Schreib- und Leselicht. Ist das Leselicht ordentlich polarisiert,
ist der gemessene Beugungswirkungsgrad etwas grofer, ansonsten zeigen die Daten
die gleiche Abhéngigkeit.
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Abbildung 4.4: Abhangigkeit des Séttigungs-Beugungswirkungsgrades nsj;
von der Pulsintensitat Ip,s bei 2K-Messungen. Die Punkte markieren jeweils
die gemittelten Ergebnisse von 400 aufeinanderfolgenden Messungen mit aufier-
ordentlich polarisierten Schreib- und Tastpulsen bei 10 Hz Repetitionsrate. Die
durchgezogenen Linien markieren die Abhéngigkeiten n3itt oc It fiir niedrige
Pulsintensititen bzw. niit oc I3, im Bereich hoher Spitzenintensitéten. Die
gestrichelte Linie bei der Schreibintensitéit Ipys = 40 GW/cm? markiert die
Grenze zwischen diesen Bereichen.



4.2. PHOTOREFRAKTIVE GITTER

4.2 Photorefraktive Gitter

Nachdem die Bildung von Polaronen mit etwa 100 fs Zeitauflosung untersucht wurde,
spielen sich die folgenden Messungen auf der wesentlich langsameren Zeitskala von
einigen Sekunden ab. Es soll herausgefunden werden, wie sich die zuvor beobachteten
schnellen Prozesse auf die Photorefraktion in LiNbO3 auswirken.

Dafiir wird zundchst das Schreiben photorefraktiver Gitter in eisendotierten Kristal-
len untersucht, besonders im Hinblick auf Unterschiede zwischen einer Folge vieler
Pulse oder Dauerstrich-Licht als Schreiblicht. Der Aufbau dhnelt dem zur transien-
ten Holographie aus Abschnitt 4.1.1 stark, da ebenfalls durch ein Interferenzmuster
Gitter erzeugt und anschliefend ausgelesen werden. Die andere Zeitskala bringt aber
naturgemék einige Unterschiede mit sich, insbesondere die fiir den Versuch benétigte
Stabilitat betreffend.

4.2.1 Aufbau

Leistung und Polarisation des Schreibstrahls der Wellenlinge A\s = 532 nm (Dau-
erstrich oder Pulse) werden wie in Abschnitt 3.1 geschildert eingestellt, bevor der
Strahl in den in Abb. 4.5 skizzierten Aufbau gefiihrt wird. Ein dielektrischer Strahl-
teiler spaltet ihn dort in zwei Strahlen gleicher Leistung auf. Der reflektierte Teil-
strahl trifft auf zwei Silberspiegel, die auf einem Mikrometer-Verschiebetisch mon-
tiert sind, und wird von diesen auf den Kristall gelenkt. Das durch den Strahlteiler
transmittierte Licht wird an nur einem Silberspiegel auf einem linearen Piezotrans-
lator reflektiert, bevor es den anderen Strahl auf der Kristalloberfliche unter einem
Winkel von 260§ = 8,4° trifft. Dabei bezeichnet 05 den Schreibwinkel auferhalb des
Kristalls. Der Durchmesser p der Schreibstrahlen variiert fiir verschiedene Messrei-

Mikrometer- ; As= 532 nm

tische—— z,C
Strahl- L/y T

teiler 3 ) Ps;

A1, = 633 nm

%

iezotranslator

Abbildung 4.5: Experimenteller Aufbau zur Untersuchung photorefraktiver
Gitter (Skizze).
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hen im Bereich 1,3...2,7 mm fiir Pulse und 2,0...3,3 mm fiir Dauerstrich-Licht.
Schreibintensitdt [ und (fiir Pulse) Energieflussdichte ®p,s bezeichnen stets die
Summe dieser Grofsen fiir beide Schreibstrahlen im Kristall.

Brechungsindexgitter, die sich im Kristall entwickeln, werden mit einem ordentlich
polarisierten Lichtstrahl des HeNe-Lasers bei 633 nm im Bragg-Winkel ausgelesen.
Wiéhrend mit Dauerstrich-Licht beim Schreiben ein Gitter iiber die gesamte Breite
des Kristalls entsteht, ist dies fiir Pulse nur in einem schmalen Streifen der Fall, vgl.
Abschnitt 2.5.2. Daher wird der Lesestrahl wird Hilfe einer 1500 mm-Linse so auf
einen FWHM-Durchmesser von etwa 100 pm fokussiert, dass der Kristall im Ray-
leigh-Bereich des Fokus liegt. Der Lesestrahl im Kristall ist damit schmaler als der
Interferenzstreifen zwischen den Schreibpulsen, und das Gitter kann iiber die Breite
des Lesestrahls in guter Naherung als homogen betrachtete werden. Eine Unterschei-
dung zwischen dem Lesen von Dauerstrich-Licht- und pulsgeschriebenen Gittern ist
daher nicht erforderlich. Der Lesestrahl lidsst sich mit Hilfe eines Spiegels auf einem
Verschiebetisch horizontal, also parallel zur Ebene der Schreibstrahlen, verschieben
und in seiner horizontalen und vertikalen Richtung verédndern. Das Loschen der
photorefraktiven Gitter durch den Lesestrahl kann vernachléssigt werden, da die-
ser ausreichend abgeschwécht und immer nur kurz zum Auslesen auf den Kristall
gegeben wird.

Hinter dem Kristall werden sowohl die beiden Schreibstrahlen als auch der trans-
mittierte und der am Gitter gebeugte Lesestrahl auf Silizium-Photodioden gefiihrt.
Deren Signale werden dann wie in Abschnitt 3.2 beschrieben fiir Dauerstrich- und
Pulslicht unterschiedlich verarbeitet, um die mittleren Leistungen der Schreibstrah-
len hinter dem Kristall (Ps;, Ps2) sowie die des transmittierten (Prya,s) und abge-
beugten Lesestrahls (Pp;g) zu ermitteln. Aus den letzten beiden Grofen bestimmen
wir den Beugungswirkungsgrad n geméf Gl. 2.13. Daraus ergibt sich die vorliegende
Brechungsindexmodulation An3a* durch Gl. 2.16.

Der Kristall mit den Abmessungen z = d = 0,5 mm, y = 0,8...1,2 mm und
z = 1 mm ist in einem Kristallhalter auf einem motorisierten Drehtisch montiert
und kann um die vertikale (=y-)Achse rotiert werden, um die Winkelselektivitit
der Gitter zu messen. Zusétzlich kann der Halter zur Ausrichtung des Kristalls um
die z-Achse geneigt werden. Da die Schreibstrahlen breiter als 1 mm sind, kann
entlang der horizontalen z-Achse von einer vollstindigen, weitgehend homogenen
Beleuchtung ausgegangen werden. Die z-Flachen des Kristalls sind mit Leitsilber
bedeckt und miteinander kurzgeschlossen. Dieser Kurzschluss und die vollstandige
Beleuchtung verhindern den Aufbau makroskopischer elektrischer Felder entlang der
z-Achse, die das Schreiben der Gitter behindern kénnten.
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4.2.2 Stabilisierung des Aufbaus

Zur transienten Holographie (Abschnitt 4.1) ist eine Stabilisierung des Aufbaus nicht
notig: Das Auslesen des einzelnen Gitters héngt nicht von dessen Phasenlage ab,
und die vom vorherigen Puls erzeugten Gitter sind beim Eintreffen des folgenden
Schreibpulses bereits zerfallen, daher ist deren relative Phasenlage nicht relevant.
Der einzelne Puls ist auferdem so kurz, dass Anderungen des Aufbaus wihrend
dieser Zeit vernachléssigbar klein sind.

Beim Schreiben photorefraktiver Gitter ist die Situation dagegen anders: Diese Git-
ter bauen sich kumulativ iiber viele Pulse oder wahrend dauerhafter Beleuchtung auf.
Daher muss das Interferenzmuster der Schreibstrahlen rdumlich stabil sein. Andert
sich die Phasenlage ¢g zwischen den Schreibstrahlen, so &ndert sich die Phase des
Interferenzmusters um den gleichen Wert; eine Verschiebung um 7 fiihrte zu einer
Umkehrung des Interferenzmusters, und anstatt zu Schreiben wiirde nun geldscht.
Daher muss beim hier besprochenen Aufbau die Langzeitstabilitat des Interferenz-
musters gewéahrleistet sein.

Passive Stabilisierung

Die Stabilitdt des Aufbaus in Abb. 4.5 ldsst sich priifen, indem man an die Stelle
des Kristalls einen Strahlteiler setzt, so dass die Schreibstrahlen dahinter in kleinem
Winkel interferieren. Die Verschiebungen dieses Interferenzmusters entsprechen den
Anderungen von ¢g. Man betrachtet nun die Intensitit an zwei Punkten, die etwa
eine viertel Periodenlénge des Musters auseinander liegen. Daraus ldsst sich ¢s(t)
auch iiber 7 hinaus eindeutig rekonstruieren.

Ein grofer (Lange der Interferometerarme etwa 120 cm), offener Aufbau auf dem
luftgelagerten optischen Tisch zeigt Schwankungen von ¢g um 7 auf der Skala von
rund einer Sekunde. Der grofste Anteil davon lésst sich durch Luftverwirbelungen
erklaren, die den Brechungsindex der Luft und damit die optischen Weglédngen ver-
andern: Deckt man den Aufbau mit einer Kiste ab und verringert somit die Luft-
bewegung, gehen die schnellen Schwankungen deutlich zuriick. Es bleiben allerdings
Driftbewegungen von ¢g mit einer Geschwindigkeit von etwa /(500 s) erkennbar.
Verkleinert man den Aufbau auf etwa 1/3 der urspriinglichen Grofe, reduzieren sich
diese Anderungen ebenfalls auf etwa 1/3.

Die verbleibenden Schwankungen sind in Abb. 4.6 gemeinsam mit der Lufttempe-
ratur im abgedeckten Aufbau gezeigt. Offenbar ist die Temperatur die wesentliche
Ursache fiir die beobachteten Anderungen. Da die Temperatur im Labor nicht besser
stabilisiert werden kann, miissen die verbleibenden Anderungen durch eine aktive
Stabilisierung ausgeglichen werden.
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Abbildung 4.6: Drift von Phasenlage ¢s zwischen den Schreibstrahlen und
Lufttemperatur im abgedeckten, kompakten Aufbau (siehe Text) als Funktion
der Zeit.

Aktive Stabilisierung

Fiir eine aktive Stabilisierung des Aufbaus miissen Langendnderungen der Schreibar-
me detektierbar sein. In Aufbauten zur Holographie verwendet man dazu oft direkt
das Interferenzmuster der Schreibstrahlen und stabilisiert darauf. Diese einfache Lo-
sung ist hier nicht moglich, denn im Aufbau sollen Pulse und Dauerstrich-Licht
zum Schreiben eingesetzt werden, und diese miissten unterschiedlich detektiert wer-
den. Jeder Schreiblichtwechsel zoge daher einen Umbau der Stabilisierung nach sich.
Es wére ohnehin schwierig, auf das Interferenzmuster der Pulse zu stabilisieren, da
dieses nur einmal je Millisekunde, bei niedrigeren Repetitionsraten noch seltener,
verfiigbar ist.

Daher entschliefien wir uns, in unserem Aufbau einen alternativen Weg zu beschrei-
ten: Langendnderungen zwischen den beiden Armen des Interferometers werden mit
einem Dauerstrich-Hilfslaserstrahl (Wellenldnge 633 nm) gemessen. Sein Verlauf ist
in Abb. 4.7 dargestellt: Der Strahl wird am Strahlteiler aufgespalten und lduft etwa
parallel zu den Schreibstrahlen entlang der gleichen Spiegel durch den Aufbau. Die
beiden Teilhilfsstrahlen kreuzen sich schliefflich unmittelbar unterhalb des Kristalls
auf einer Gradientindex-Zylinderlinse der Brennweite 0,48 mm, hinter der in 3,5 mm
Abstand das Ende einer Monomode-Glasfaser fixiert ist, die das empfangene Licht zu
einer Photodiode leitet. Die Linse vergrofert das Interferenzmuster der sich iibela-
gernden Hilfsstrahlen etwa 7-fach, so dass der Glasfaserkern mit 9 pym ausreichend
klein ist, um dariiber deutlich weniger als eine Periode des vergroferten Musters
zu beobachten. Im Gegensatz zu einer sphérischen Linse fachert die Zylinderlinse
das Muster nur in einer Ebene auf, was zu einer wesentlich hoheren Intensitdt am
Faserende fiihrt.
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Abbildung 4.7: Schema zur aktiven Stabilisierung des Schreibaufbaus. Der
Hilfsstrahl verlauft unterhalb der in Abb. 4.5 gezeigten Strahlebene. Er trifft den
Strahlteiler von der anderen Seite als der Schreibstrahl, wird aber an der glei-
chen Fléche geteilt. Beide Teilhilfsstrahlen treffen sich auf einer Gradientindex-
Zylinderlinse unterhalb des Kristalls. Im vergrofserten Interferenzmuster dahin-
ter greift eine Monomode-Glasfaser Licht ab und leitet es zu einer Photodiode.
Uber die im unteren Bildteil gezeigte Riickkopplung wird ein Piezotranslator so
geregelt, dass das Muster stationdr bleibt.

Die Lénge eines Schreibarms kann iiber den Piezotranslator verandert werden. Dieser
wird iiber einen unten in Abb. 4.7 gezeigten Regelkreis mit dem Signal der Photodi-
ode angesteuert: Ein Oszillator erzeugt eine sinusférmige Spannung bei etwa 1 kHz.
Dieses Signal wird iiber einen Hochspannungsverstéirker auf den Piezotranslator ge-
geben, so dass die Lange dieses Schreibarms um etwa Ag/20 schwankt, und in der
gleichen Weise ,zittert” nun das Interferenzmuster ein wenig. Ein Lock-In-Verstarker
misst die Starke der Schwankungen des Photodiodensignals bei der Frequenz v, des
Ostzillators und gibt ein zur Amplitude proportionales Ausgangssignal, wobei auch
die Phasenlage zwischen Oszillator und Signal beriicksichtigt wird. Das aufintegrier-
te Signal des Lock-In-Verstéarkers wird schlieflich zum Oszillatorsignal am Eingang
des Hochspannungsverstérkers addiert, wobei man das Signal des Integrators noch
invertieren kann.

Liegt das Ende der Glasfaser genau in einem Maximum oder Minimum des Inter-
ferenzmusters (Umkehrpunkt), so schwankt die Intensitét nicht bei vog,, und das
Ausgangssignal des Integrators und damit die mittlere Position des Piezotranslators
ist konstant. Allerdings ist einer dieser beiden Punkte labil, abhéngig vom gewéhlten
Vorzeichen fiir das Integratorsignal. Zwischen beiden Punkten dndert sich die Inte-
gratorspannung in Richtung der stabilen Lage, bis die Glasfaser im Umkehrpunkt
des Interferenzmusters liegt. Kleine, langsame Anderungen von ¢g verschieben das
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Muster etwas aus dem Gleichgewicht, und die Regelung kompensiert diese Anderung,
bis es wieder erreicht ist. Auf diese Weise wird der optische Wegldngenunterschied
der beiden Arme konstant gehalten, was zu einem stabilen Interferenzmuster der
Schreibstrahlen im Kristall fiihrt.

Die Zylinderlinse und der Anschluss fiir die konfektionierte Glasfaser sind in den
Kristallhalter integriert; damit ist die Einrichtung des Systems einfach. Da die Faser
sehr platzsparend vom Halter weggefiihrt werden kann und kein Detektor direkt am
Halter nétig ist, hat man im Gegensatz zu konventionellen Losungen mehr Platz fiir
Untersuchungen im Raum hinter dem Kristall.

4.2.3 Justage

Zur Justage des Aufbaus werden zunéchst die Schreibstrahlen mittig auf den Kristall
im Halter (maximale Transmission) und auf die gleiche Hohe (siehe Abschnitt 3.2.2)
ausgerichtet. Der zu untersuchende Kristall wird mit Hilfe des Drehtischs und der
Neigung des Halters so ausgerichtet, dass die Reflexe der Schreibstrahlen in den
jeweils anderen Schreibstrahl laufen. Damit fallen die Schreibstrahlen symmetrisch
auf den Kristall.

Durch Verschieben des Mikrometertischs im einen Schreibarm koénnen die optischen
Wegstrecken der Schreibstrahlen aneinander angeglichen werden. Das ist besonders
fiir die Versuche mit Pulsen von grofser Bedeutung: Da die Pulse weniger als 200 fs
dauern, miissen die Weglédngen bis auf wenige pm iibereinstimmen. Wie in Ab-
schnitt 2.5.2 beschrieben, interferieren die Pulse nur in einem Streifen, der fiir unse-
re experimentellen Parameter schmaler ist als der geometrische Strahldurchmesser.
Durch eine Veranderung der Verzogerung verschiebt sich der Interferenzstreifen in
der Ebene der Schreibstrahlen und senkrecht zu deren Winkelhalbierender.

Zur Ausrichtung des Streifens in die Kristallmitte muss zunéchst seine Lage be-
stimmt werden. Da der Streifen selbst nicht direkt zugénglich ist, misst man statt-
dessen die Lage des zugehorigen Hologramms. Man bestrahlt dazu einen eisendo-
tierten Kristall fiir einige Sekunden mit den interferierenden Schreibpulsen. Der
Lesestrahl wird auf den Braggwinkel eingestellt, iiber die Vorderfliche des Kristalls
in z-Richtung verfahren, also parallel verschoben, und dabei die Leistung des ab-
gebeugten Stahls bestimmt. Das FErgebnis einer solchen Messung ist in Abb. 4.8
gezeigt, wobei der verwendete Kristall breiter ist als die sonst in diesem Abschnitt
verwendeten Proben. Da der Lesestrahl deutlich schmaler als das Hologramm ist,
liefert die Messung Aufschluss iiber dessen Position und nebenbei auch dessen Brei-
te. Aus der Position lédsst sich die notwendige Verschiebung des Mikrometertischs
bestimmen, um den Interferenzstreifen zentral im Kristall zu positionieren.

Durch die zwei horizontalen Freiheitsgrade des Lesestrahls ist es moglich, sowohl
den Auslesewinkel einzustellen als auch den Strahl auf das photorefraktive Gitter
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Abbildung 4.8: Bestimmung der Lage und Breite eines schwachen, mit Pulsen
geschriebenen Hologramms in einem unbehandelten EQ2-Kristall. Angegeben
ist die aus dem Lesestrahl abgebeugte Leistung Pp;s als Funktion von dessen
z-Position, also entlang der horizontalen Achse. Die durchgezogene Linie ist die
Anpassung einer gaufsschen Normalverteilung mit 280 pm Halbwertsbreite. Der
eingesetzte Graph zeigt eine analoge Messung, hier wird allerdings anstatt des
Kristalls eine Rasierklinge mit der Kante entlang der y-Richtung verwendet und
die transmittierte Leistung Pry.,s bestimmt. Die Anpassung von GI. 3.1 ist als
durchgezogene Linie eingetragen und liefert eine FWHM-Breite des Lesestrahls
in der Kristallebene von p = 90 pm.

zu zentrieren. Um den Strahl zu justieren, wird er in horizontaler und vertikaler
Richtung so eingestellt, dass das Signal des abgebeugten Strahls maximal wird und
der Lesestrahl somit im Zentrum des Interferenzstreifens liegt. Horizontal wird er
dazu ohne Winkeldnderung verschoben. Zur Optimierung der vertikalen Position des
Lesestrahls auf dem Kristall &ndern wir die Richtung des Strahls mit dem Spiegel
leicht. Der erzielbare Beugungswirkungsgrad ist in dieser Richtung sehr unempfind-
lich gegen kleine Abweichungen vom optimalen Einfallswinkel, und die Abweichung
des Strahls von der Schreibstrahlebene betriagt stets weniger als 0,1°. Durch diese
Justage und die vorherige Optimierung des Braggwinkels wird der Lesestrahl auf
die Lage und den Winkel der Schreibstrahlen justiert, unabhingig vom verwendeten
Kristall. Daher ist es auch moglich, an dieser Stelle den Kristall im Halter zu wech-
seln, ohne diesen Ablauf erneut durchfiithren zu miissen. So lassen sich auch Kristalle
untersuchen, die kein oder nur ein sehr schwaches photorefraktives Gitter aufbauen
und bei denen die Justage sehr schwierig wére.
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4.2.4 Ablauf der Messung

Wiéhrend des Schreibens wird der Kristall mit den beiden interferierenden
Schreibstrahlen beleuchtet. In regelméfigen Absténden werden die Schreibstrah-
len fiir den Bruchteil einer Sekunde durch einen mechanischen Verschluss unterbro-
chen, gleichzeitig wird der Lesestrahl freigegeben und der Beugungswirkungsgrad
bestimmt. Der Lesestrahl wird dann wieder unterbrochen und der Schreibvorgang
fortgesetzt.

Nach Abschluss der Messung werden die vorhandenen Gitter mit homogenem
Licht geloscht. Bei Experimenten mit Dauerstrich-Licht wird dazu einer der beiden
Schreibstrahlen unterbrochen. Fiir fs-Pulse reicht es dagegen aus, in einen der Arme
eine Glasplatte der Dicke 1 mm zu halten, die den optischen Weg in diesem Arm um
ca. 500 pm verlangert. Durch beide Verdnderungen kommt es nicht mehr zur Interfe-
renz. Fiele das koharente Loschlicht allerdings im Braggwinkel, also aus der gleichen
Richtung wie beim Schreiben, auf das Gitter, kime durch die Beugung erneut ein
Interferenzmuster mit der Periodenlénge des zu loschenden Gitters zustande, und
das Gitter wiirde zum Teil wieder neu geschrieben. Daher wird der Kristall wah-
rend des Loschvorgangs in wechselnder Richtung um £3° um die y-Achse aus seiner
Schreibposition herausgedreht, um Loschen unter dem Bragg-Winkel zu vermeiden.
Zum Teil wurde das Loschen auch mit dem inkohédrenten Licht der Kaltlichtlampe
durchgefiihrt. Eine Wartezeit von 30 min stellt sicher, dass kleine Bewegungen durch
eine mogliche Erwérmung und anschlieffende Abkiihlung von Kristall und Halter bei
der folgenden Messung nicht zu Instabilitdten fiihren.

4.2.5 Messungen mit unbehandelten Kristallen

Typische Schreibkurven sind in Abb. 4.9 zu sehen. Hier ist der Verlauf der Ampli-
tude Ang der Brechungsindexdnderung bei verschiedenen mittleren Intensititen als
Funktion der Zeit dargestellt fiir Dauerstrich-Licht und Pulse ordentlicher und au-
fserordentlicher Polarisation. Die Brechungsindexmodulation steigt fiir alle Beispiele
an und erreicht schlieklich ein Gleichgewicht. Wéhrend die Kurven fiir das Schrei-
ben mit Pulslicht monoton ansteigen, zeigt sich fiir Dauerstrich-Licht ein Maximum,
nach dem Ang schliefslich auf den Sattigungswert abféllt. Dieser Abfall von Any ist
fiir aufserordentliches Dauerstrich-Licht wesentlich ausgeprégter. Sein Verlauf fallt
zusammen mit einer Abnahme der hinter dem Kristall gemessenen Leistung der
Schreibstrahlen Ps; + Pso, wie in Abb. 4.10 erkennbar ist. Daher liegt ein Zusam-
menhang mit lichtinduzierter oder holographischer Streuung nahe.

Um den Schreibvorgang quantitativ zu erfassen, passen wir daran die von der Zeit ¢
abhingige Monoexponentialfunktion 2.7 an, woraus wir den S#ttigungswert AnSitt
der Brechungsindexdnderungen und die Maxwellzeit 7y erhalten. Fiir die Dauer-

46



4.2. PHOTOREFRAKTIVE GITTER

4 0 500 1000 15000 500 1000 1502
L] I L] I L]
- i b) Pulse o-pol ]
L3 - 13
~ o zwuT NORDIE
~ 9 RS 19
5@ I= 4kWm?-
1 - 1= skwm™1
0 = I=,13 kV:Vm 2 0
3 kWm™ ! J
T 3 8 kWm™? 43
= 4kWm?, ... .. 1
~ 2 PRI ASAE D)
5, 11
d) Pulse e-pol ]
0 R R
0 500 1000 1500 0 500 1000 1500

t/s t/s

Abbildung 4.9: Schreibkurven in einem unbehandelten EQ2-Kristall: Aufgetra-
gen ist die Brechungsindexmodulation Any iiber der Schreibzeit t fiir verschie-
dene Schreibintensitéiiten I fiir Schreibprozesse mit a) ordentlich polarisiertem
Dauerstrich-Licht (cw), b) ordentlich polarisiertem Pulslicht, ¢) aufserordentlich
polarisiertem Dauerstrich-Licht, und d) aufserordentlich polarisiertem Pulslicht.
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Abbildung 4.10: Vergleich der zeitlichen Verlaufe des Beugungswirkungsgrades
n und der Summe Ps;+ Psy der Schreibstrahl-Leistungen hinter einem unbehan-
delten EQ2-Kristall. Beide Grofen sind in willkiirlichen Finheiten aufgetragen.
Geschrieben wird mit aufserordentlich polarisiertem Dauerstrich-Licht der In-
tensitit I = 11 kW/m?.
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strich-Kurven wird die Anpassung nur bis zum Erreichen des Maximums durchge-
fiihrt.

In Abb. 4.11 sind die Intensitdtsabhingigkeiten von AnS& und 7' fiir einen un-
behandelten EQ2-Kristall dargestellt. In der doppellogarithmischen Auftragung von
T4 zeigen alle Serien eine Steigung von 0,9+0,1, das heit, die Abhingigkeit von der
Intensitiit ist in etwa linear. Auch die Steigung 7'/ I dieser linearen Abhingigkeit
ist fiir Dauerstrich-Licht und Pulse etwa gleich.
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Abbildung 4.11: Abhéngigkeit der inversen Schreibzeit T,,' von der mittleren

Schreibintensitéit I in unbehandeltem LiNbOs:Fe des Boules EQ?2. Verschiedene

Symbole reprasentieren unterschiedliche Messreihen.
Wie in Abb. 4.12 a) zu sehen, ist die Sittigungsbrechungsindexéinderung AnSa® fiir
Dauerstrich-Licht weitgehend unabhéngig von der Intensitat. Fiir niedrige Intensita-
ten liegt der Wert bei den Versuchen mit Pulslicht bei 1000 Hz im gleichen Bereich,
fillt aber dann oberhalb einer Intensitét von etwa 1 kW /m? ab. Die genauen Parame-
ter des Riickgangs sind fiir die beiden gezeigten Mess-Serien etwas unterschiedlich,
aber das generelle Verhalten stimmt tiberein.

Um zu iiberpriifen, ob wirklich die mittlere Intensitat I der entscheidende Parameter
ist, fithren wir diese Messung erneut, aber nun mit der Repetitionsrate 33 Hz durch.
Dies ist in Abb. 4.12 b) zusammen mit den schon in Abb. 4.12 a) gezeigten Mes-
sungen bei 1000 Hz iiber der Energieflussdichte ®py eines Pulses aufgetragen. Uber
diesem Parameter ist fiir die Messreihen mit beiden Repetitionsraten ein dhnlicher
Abfall von AnS# zu beobachten, obwohl sich die mittlere Intensitét I zwischen den
Pulsen der beiden Repetitionsraten bei gleicher Energieflussdichte um einen Faktor
30 unterscheidet.

Auch unbehandelte nominell undotierte LiNbO3-Kristalle werden in diesem Zusam-
menhang untersucht. In ihnen ist kein Aufbau von Gittern beobachtbar.
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Abbildung 4.12: Abhéngigkeit der Sittigungsbrechungsindexinderung Angatt

von der Beleuchtungsstérke in einem unbehandelten EQ2-Kristall. a) Der obere
Graph zeigt die Messungen fiir Dauerstrichlicht und fiir Pulslicht bei 1000 Hz
Repetitionsrate. Hier ist An3i iiber der mittleren Intensitét I aufgetragen.
b) Der untere Graph dient dem Vergleich von Messungen mit Pulslicht bei
den Repetitionsraten vge, = 1000 Hz und vge, = 33 Hz. Hier ist An3i in
Abhéngigkeit von der Energieflussdichte ®p,;s der einzelnen Pulse dargestellt.
Die Symbole entsprechen verschiedenen, unabhéngigen Messreihen, die mit den
gleichen Symbolen auch in Abb. 4.11 gezeigt sind.
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4.2.6 Messungen mit oxidierten Kristallen

Analog fiihren wir Versuche auch mit oxidierten LiNbOj3:Fe-Kristallen durch. Auch
hier ist das Schreiben von Gittern sowohl mit Dauerstrich-Licht als auch mit fs-
Pulsen moglich, aber man beobachtet grofse Unterschiede in den Schreibzeiten fiir
dhnliche mittlere Intensitdten. In Abb. 4.13 sind Schreibkurven fiir Dauerstrich-
Licht und Pulse gezeigt, aber man beachte die verschiedenen Zeitskalen: Obwohl die
mittlere Intensitit I gleich ist, werden in diesem Fall die Gitter mit Pulsen etwa 50-
mal so schnell geschrieben wie mit Dauerstrich-Licht.
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Abbildung 4.13: Vergleich von Schreibkurven mit Pulsen und Dauerstrich-Licht
in einem oxidierten EQ2-Kristall: Aufgetragen ist die Brechungsindexédnderung
Any iiber der Schreibzeit t bei einer Schreibintensitit von I = 4 kW/m?. Die
obere Zeitskala gilt fiir die mit Dauerstrich-Licht gemessene Kurve, die untere
fiir die Messung mit Pulsen. Die Schreibstrahlen sind ordentlich polarisiert.

Beim Schreiben mit Pulsen in unbehandelten und oxidierten EQ2-Kristallen beob-
achten wir etwa die gleiche Aufbauzeit der Gitter, wie auch in Abb. 4.14 erkennbar.
Die in Abb. 4.15 gezeigten Sittigungswerte Angi*t im oxidierten Material sind fiir
verschiedene Intensititen etwa gleich und liegen fiir kleine Intensitédten etwa einen
Faktor 2-4 unter denen im unbehandelten Kristall. Da An3i* dort aber mit steigen-
dem I sinkt, ndhern sich die Werte im unbehandelten Kristall denen im oxidierten
Kristall fiir grofe Intensitéiten an.
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Abbildung 4.14: Abhéngigkeit der inversen Schreibzeit Ty, von der mittleren
Intensitéit I beim Schreiben mit ordentlich polarisiertem Pulslicht, verglichen
fiir unbehandelte und oxidierte Kristalle aus dem Boule EQZ2. Die gepunkteten
Linien zeigen die Steigung fiir eine lineare bzw. quadratische Abhéingigkeit an.
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Abbildung 4.15: Abhéngigkeit der Sittigungsbrechungsindexinderung Angatt
von der mittleren Intensitéit I beim Schreiben mit ordentlich polarisiertem Puls-
licht, verglichen fiir unbehandelte und oxidierte Kristalle aus dem Boule EQ2.
Die gezeigten Daten gehdren zu den gleichen Messreihen wie die in Abb. 4.14
gezeigten Punkte, was durch gleiche Symbole zum Ausdruck gebracht wird.
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4.2.7 Fehlerbetrachtung

Besonders in den Abbildungen 4.14 und 4.15 und féllt die starke Abweichung zwi-
schen den beiden Messreihen in unbehandelten Kristallen auf. Diese Messungen sind
mit den gleichen Symbolen auch in Abb. 4.11 und in den Abbildungen 4.12 a) und b)
enthalten und zeigen dort selbstversténdlich die gleiche Abweichung. Der Grund da-
fiir wird deutlich, wenn wir die beiden letztgenannten Abbildungen kombinieren und
die Sittigungsmodulation Angé*t als Funktion der inversen Schreibzeit 7'1\7[1 auftra-
gen, wie in Abb. 4.16 gezeigt: Dieser Graph entspricht fast der in Abb. 4.12 gezeigten
Intensititsabhingigkeit von An3i* fiir Pulse bei 1000 Hz, jedoch sind die Abwei-
chungen nun wesentlich kleiner. Hauptséchliche Ursache fiir die beobachteten Fehler
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Abbildung 4.16: Kombination aus den Abbildungen 4.11 und 4.12 fiir Pulse
bei 1000 Hz: Aufgetragen ist die Séttigungsbrechungsindexinderung Angi als
Funktion der inversen Schreibzeit 7, fiir das Schreiben von Gittern in einem
unbehandelten EQ2-Kristall. Die Symbole zeigen an, um welche korrespondie-
renden Messreihen in den angegebenen Abbildungen es sich handelt.

ist das schlechte Strahlprofil fiir Pulse bei 532 nm mit Intensitatsschwankungen bis
zu einem Faktor 2 im zentralen Bereich des Strahls, wie in Abb. 3.1b) gezeigt. Die
fiir die Messreihen angegebene Intensitat I wird aus der Leistung und dem Strahl-
durchmesser bestimmt und kann diese Schwankungen nicht beriicksichtigen. Da ;"
im unbehandelten Kristall linear von der Intensitit abhangt (vgl. Abb. 4.11), ist es
ein gutes Mak fiir die lokale Intensitdt im Bereich des Lesestrahls und gibt daher

A

die Bedingungen fiir das Schreiben des beobachteten Gitters besser wieder als 1.

Bei den Messungen mit Dauerstrich-Licht ist das Strahlprofil wesentlich gleichmé-
fsiger und die Intensitatsbestimmung daher unproblematisch. Innerhalb einer Mess-
reihe lisst sich die Schreibkurve und der erreichte Sittigungswert An5i* gut repro-
duzieren. Liegt zwischen zwei Messreihen allerdings eine Neujustage des Aufbaus,
insbesondere des Lesestrahls, so weichen die ermittelten Werte von An53 um bis

02



4.2. PHOTOREFRAKTIVE GITTER

zu 25% von einander ab. Fiir sehr lange Schreibzeiten iiber mehrere Stunden, wie
mit Dauerstrich-Licht in den oxidierten Kristallen oder fiir sehr kleine Intensitéten,
steigen die Instabilitdten und damit die Schwankungen von Messung zu Messung
auch ohne Neujustage stark an.
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4.3 Lichtinduzierte Streuung

Die Messungen des vorherigen Abschnitts zeigen mehrere Unterschiede zwischen
Puls- und Dauerstrich-Licht fiir das Schreiben von Gittern auf, darunter sehr un-
terschiedliche Streuverluste im Kristall. Diese Streuung soll nun im Detail mit ei-
nem vereinfachten Aufbau untersucht werden, in dem die Kristalle nur mit einem
Schreibstrahl beleuchtet werden.

4.3.1 Aufbau

Der Aufbau ist in Abb. 4.17 gezeigt. Ein Kristall der Dicke d = 0,5 mm und der
Breite 1 mm entlang der z-Achse wird senkrecht zu seiner y-z-Oberfliche mit ei-
nem Laserstrahl der Wellenldnge 532 nm beleuchtet. Das Licht ist ordentlich oder
auflerordentlich polarisiert, und die Schreibintensitiat wird stets im Kristall angege-
ben. Bei dem Laserstrahl handelt es sich entweder um Pulse mit der Repetitionsrate
Vrep = 1000 Hz oder um Dauerstrichlicht. Das Intensitatsprofil des Strahls weist als
volle Halbwertsbreite mindestens 1,3 mm.

Ag= 532 nm LiNbOs:Fe
c-Achse t\ D

Abbildung 4.17: Schematischer Autbau fiir die Versuche zur lichtinduzierten
Streuung: Das Licht trifft so auf den Kristall, dass dieser entlang der c-Achse
homogen ausgeleuchtet ist. Hinter dem Kristall befindet sich eine Schlitzblen-
de, um gestreutes Licht aufzuhalten. Mittels einer Photodiode wird hinter der
Blende die Leistung des nicht gestreuten Lichts bestimmt. Der Kristall befin-
det sich auf einer Rotationseinheit und kann um die y-Achse (senkrecht zur
Skizzenebene) gedreht werden.

Der Kristall ist auf einem drehbaren Halter befestigt, so dass er um die y-Achse
rotiert werden kann. Licht, das seitlich am Kristall vorbei laufen wiirde, wird blo-
ckiert. Wie beim Schreiben der photorefraktiven Gitter (vgl. Abschnitt 4.1.1) ist der
Kristall wieder mit Leitsilber kurzgeschlossen und entlang der z-Achse vollstandig
ausgeleuchtet, um den Aufbau makroskopischer Feldern tiber den Kristall zu ver-
hindern. Hinter dem Kristall befindet sich in ca. 5 cm Abstand eine Schlitzblende
der Breite 2,2 mm. Licht, das den Kristall unverandert passiert, kann diese Blende
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ungestort durchlaufen, wahrend gestreutes Licht hier geblockt wird. Die Blende ist
breiter als der urspriingliche Strahl und breiter als der Kristall, da die Kristallober-
flachen durch das Polieren leicht gewolbt sind, wodurch das zunéchst parallele Licht
leicht divergent wird. Mit einer Linse wird alles Licht, welches durch die Blende
gelangt, auf eine der Silizium-Photodioden gebiindelt und dessen Leistung P wie in
Abschnitt 3.2.1 beschrieben als Funktion der Zeit ¢ bestimmt.

4.3.2 Ablauf der Messung

Nach Einschalten des Laserstrahls wird der zeitliche Verlauf der Leistung P(t) hin-
ter der Blende gemessen und daraus der Verlauf der relativen Transmission 7Tye ()
bestimmt. Diese ist definiert als das Verhéltnis der Leistung P(t) zur maximalen
Leistung P,.x hinter dem Kristall wihrend der jeweiligen Messung.

Wenn Streuung eingesetzt hat, wird der Kristall zur Bestimmung der Winkelselek-
tivitdt nach einiger Zeit der Bestrahlung um den Winkel #” um die y-Achse gedreht.
Um ein mogliches Loschen photorefraktiver Gitter zu verringern, wird wihrend die-
ser Messung der Lichtstrahl durch einen Neutralglasfilter abgeschwécht und die Leis-
tung P(¢') hinter dem Kristall als Funktion des Drehwinkels relativ zur Ausrichtung
beim Schreiben gemessen. Eine solche Messung dauert etwa 30 s. Hieraus wird die
relative Transmission T (#') analog zur relativen Transmission bei der Zeitmessung
bestimmt.

Schliefslich werden die Streuhologramme wieder geloscht, indem der Kristall ent-
weder mit der Kaltlichtlampe oder unter stéindig wechselndem Einfallswinkel (vgl.
Abschnitt 4.2.4) mit dem zuvor zur Messung verwendeten Laserlicht beleuchtet wird.
Das Loschen und eine anschlieffende Wartezeit von in der Regel 30 min stellt sicher,
dass der Ausgangszustand vor Beginn einer nachfolgenden Messung wieder herge-
stellt ist.

4.3.3 Ergebnisse
Abfall der Transmission

In Abb. 4.18 sind typische Zeitverldufe der relativen Transmission Ty fiir Messun-
gen mit Dauerstrich-Licht und Pulsen bei verschiedenen mittleren Intensitdaten I
dargestellt. Der Verlauf stimmt fiir Dauerstrich- und Pulsbeleuchtung in einigen
Charakteristika iiberein: Vom Anfang der Beleuchtung an sinkt die relative Trans-
mission und erreicht schlieflich einen Sittigungswert T55%. Je grofer die mittlere
Intensitit, desto schneller wird der Sittigungswert erreicht. Die Groke von T2t

rel
variiert nicht besonders stark mit der Intensitat im untersuchten Intervall.
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Abbildung 4.18: Verlaufe der relativen Transmission T, fiir aufserordentlich
polarisiertes a) Dauerstrich- (cw) und b) Pulslicht beim Durchlaufen eines un-
behandelten DT2-Kristalls.

Der Effekt der lichtinduzierten Streuung bleibt ohne Beleuchtung zumindest auf
einer Zeitskala von einigen Minuten erhalten: Unterbricht man den Lichtstrahl fiir
diese Zeit, so ist die Streuung unmittelbar nach der Unterbrechung genauso grofs wie
zuvor. Mit Licht lasst sich die Streuung vollstandig beseitigen: Fiihrt man einen der
in Abschnitt 4.3.2 beschriebenen Loschvorginge durch, so ist an deren Ende kein
Unterschied zum Ausgangszustand vor der Beleuchtung zu erkennnen. Genauere
Untersuchungen zum Dunkelverhalten der Streuung werden nicht durchgefiihrt.

Diese Beobachtungen zeigen bereits auf, dass es sich bei der Streuung um eine pho-
torefraktive Erscheinung handelt.

Intensitiatsabhingigkeit der Streuung

Zur Beschreibung des Anstiegs definiert man die Sensitivitat der Streuung Ssipey als

d
SStreu = &\/ TlStreu (42>

mit der Streueffizienz nsyen= (1 — Tra1). Diese Definition wird von der Analogie
zur Holographie nahegelegt: Geht man davon aus, dass das gestreute Licht durch
Beugung an Gittern aus dem geradeaus laufenden transmittierten Strahl heraus
gelenkt wird, so ist 1 — Ty, die Effizienz dieser Hologramme und entspricht dem
Beugungswirkungsgrad. Allerdings muss man davon ausgehen, dass es sich bei den
ablenkenden Gittern um eine Uberlagerung einer Vielzahl elementarer Hologramme
handelt, die auch nicht iiber die gesamte Dicke des Mediums homogen sind. Insofern
ist die Definition in Gl. 4.2 nur an die entsprechende Definition der Holographie
angelehnt.

In der Praxis bestimmen wir Ssi., durch eine lineare Anpassung an die Werte von
/TStren, DIS Nstren 60 % des maximalen Werts erreicht. Tragt man Ssie, als Funktion
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der Intensitéit auf wie in Abb. 4.19, so findet man fiir Dauerstrich und Pulse einen
etwa linearen Anstieg mit der Intensitét. Allerdings bemerkt man hier einen ersten
Unterschied zwischen Dauerstrich- und Pulslicht: Die Steigung ist fiir Dauerstrich-
Beleuchtung deutlich grofer als fiir Pulse, das bedeutet, bei gleicher mittlerer Inten-
sitat erfolgt der Transmissionsabfall bei Dauerstrich-Beleuchtung deutlich schneller.

30 v ! ! T | T T T T T T
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[ A Pulse N A 1
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Abbildung 4.19: Sensitivitat Ssi.e, fiir aufserordentlich polarisierte Dauerstrich-
und Pulsbeleuchtung eines unbehandelten DT2-Kristalls als Funktion der mitt-
leren Intensitéat I.

Um das Sattigungsverhalten zu untersuchen, definiert man zunéchst die Sattigungs-
transmission genauer: Wir berechnen T5:% als den Mittelwert aller relativen Trans-
missionswerte nach Erreichen der Streuung. Wann ist das der Fall? Im Bereich der
Sattigung treten Schwankungen von etwa 10% auf, die auf Instabilitaten und schwan-
kende Laserleistung zuriickzufiihren sind. Daher legen wir als Eintritt der Sattigung
den Punkt fest, bei dem die Transmission T} erstmals die Grenze von 20% oberhalb
des kleinsten gemessenen Transmissionswerts fiir diese Messung unterschreitet. Fiir
zwei unbehandelte Kristalle der Boules EQ2 und DT2 sind diese Sattigungswerte in

Abb. 4.20 als Funktion der Schreibintensitéit aufgetragen.

Man erkennt in der Abbildung einen leichten Trend zu hoherem T5:% fiir abneh-
mende Intensitdten. Allerdings ist dieser Trend nicht sehr ausgeprigt: Fiir eine
Messanordnung (Kristall, Polarisation) stimmen alle Werte von T35 bis auf die
mit den kleinsten I erzielten im Rahmen der Schwankungen iiberein. Als Ursache
fiir die geringfiigige Abnahme der Streuung fiir kleine Intensitédten kommen vor al-
lem experimentelle Griinde in Betracht: Da sich die Streuung wie gezeigt bei kleinen
Intensitéiten am langsamsten aufbaut, konnten hier die Schreibzeiten in den Messun-
gen zu gering gewesen sein, oder aus Instabilitdten im Aufbau resultierende kleine

Schreibwinkeldnderungen eine grofsere Rolle spielen.
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Abbildung 4.20: Sittigungswerte T3 der lichtinduzierten Streuung mit or-

rel

dentlich und aufserordentlich polarisierter Beleuchtung durch Dauerstrich-Licht

und Pulse, a) in einem unbehandelten EQ2-Kristall und b) im ebenfalls unbe-

handelten, aber hoher Fe-dotierten DTZ2-Kristall. Die Fehlerbalken geben die
Standardabweichung bei der im Text auf Seite 57 beschriebenen Mittelwertbil-

o8
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Bei den Untersuchungen ist keine ,Schwellintensitat erkennbar, unterhalb der die
Streuung nicht mehr auftritt. Vielmehr ist festzuhalten: Tritt fiir eine Polarisation
und Beleuchtungsart in einem Kristall Streuung auf, dann ist sie fiir alle untersuchten
Intensitaten vorhanden.

Abhiingigkeit von Eisen- und Fe*"-Konzentration

Streuung tritt mit Dauerstrichlicht in allen untersuchten Kristallen auf. Fiir Pulse ist
die Streuung in jedem Kristall stets schwécher, d. h. die verbleibende Transmission

TS st grofer, und ist in einem Teil der Proben iiberhaupt nicht beobachtbar.

Abbildung 4.21 gibt einen Uberblick iiber die Messungen mit allen verfiigbaren Pro-
ben. Die durch einen grauen Kasten markierten Messungen zeigen keine Streuung,
in allen anderen wird Streuung beobachtet. Messungen mit verschiedenen Kristallen
nominell gleicher Fe- und Fe’"-Konzentrationen zeigen dennoch vereinzelt Unter-
schiede in der Starke der Verluste; dagegen liegen die Werte fiir mehrere Messungen
mit dem gleichen Kristall meist nahe zusammen, auch wenn verschiedene Seiten
und Stellen der Oberflache bestrahlt werden. Fiir eine solche Wiederholungsmes-
sung mit einem unbehandelten DT2-Kristall ist in Abb. 4.21 die Schwankungsbreite
als Fehlerbalken eingezeichnet. Dessen obere Ausdehnung entspricht einer Ausrei-
fsermessung, die iibrigen fiinf Messungen liegen im Rahmen der unteren Ausdehnung
des Fehlerbalkens zusammen.

Um zu iberpriifen, ob das Auftreten von Streuung mit Pulsen eine Funktion des
Fe?*-Gehalts und nicht auf andere Unterschiede der individuellen Kristalle (Ober-
flachenrauhigkeit, Defektkonzentration, ...) zurtickzufiihren ist, unterziehen wir zwei
Proben mit verschiedenem Gesamteisengehalt einer Folge von Messungen zur licht-
induzierten Streuung. Zwischen diesen Messungen wird die Fe*"-Konzentration der
Kristalle durch Temperverfahren wie in Abschnitt 3.4 beschrieben veréndert. Diese
Folgen von Messungen sind in Abb. 4.21 durch Pfeile gekennzeichnet.

Hierdurch wird erreicht, dass ein DT1-Kristall, der im unbehandelten Zustand und
nach der ersten und zweiten Reduktionsbehandlung keine Streuung mit fs-Pulsen
zeigt, nach einer weiteren Erhohung des Fe®T-Gehalts den Effekt deutlich aufweist.
Die gegenteilige Entwicklung beobachtet man mit einem DT2-Kristall: Dieser Kris-
tall streut Pulse im unbehandelten Zustand und nach der ersten Oxidationsbehand-
lung, doch diese Streuung verschwindet nach einer zweiten, starkeren Oxidation.
Durch die Prozessierung der Kristalle dndert sich auch die Stirke der Streuung mit
Dauerstrich-Licht; tendenziell sinkt sie mit sinkendem Fe?'-Gehalt. Sie ist jedoch
stets vorhanden und deutlich nachweisbar.
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Abbildung 4.21: Ubersicht iiber die Stirke der Streuung. Aufgetragen ist die
relative Transmission in Sittigung T3i iiber der Fe*"-Konzentration. Offe-
ne Symbole reprasentieren Puls-, geschlossene Symbole Dauerstrich-Messungen
(cw). Die verschiedenen Symbolformen zeigen den Boule an, aus dem die jeweili-
ge Probe stammt, und damit ihren Gesamteisengehalt, angegeben in Klammern:
v: DT1 (7 x 10*m™3), 0: EQ2 (17,5 x 10*m™3), A: DT2 (48,3 x 10**m~3).
Pfeile verbinden Messungen des selben Kristalls vor und nach Temperbehand-
lungen. Bei den mit einem grauen Kasten hinterlegten Punkten zeigt sich keine
lichtinduzierte Streuung. Der Fehlerbalken zu einer Messung mit DT?2 zeigt die
Schwankungsbreite bei mehrfacher Wiederholung.

Winkelabhingigkeit der Streuung

Zur Untersuchung der Winkelabhéngigkeit beleuchten wir einen Kristall bis zum Er-
reichen der Sittigungsstreuung und beobachten dann die Anderungen der Transmis-
sion, wenn der Kristall um die y-Achse gedreht wird. Die Ergebnisse sind in Abb. 4.22
dargestellt: Sowohl fiir Dauerstrichlicht als auch fiir Pulse zeigt sich eine ausgeprag-
te Winkelselektivitat der Streuverluste, die fiir Dauerstrich-Licht allerdings deutlich
scharfer ist. Innerhalb der Messgenauigkeit liegt das Minimum der Transmission fiir
Dauerstrich-Licht beim gleichen Winkel wie die vorausgegangene Beleuchtung (0°).
Bei den Messungen mit Pulsen ist das Minimum dagegen durchgehend um etwa 0,5°
gegeniiber dem Schreibwinkel verschoben.

Streumuster
Wohin verschwindet nun das fehlende Licht? Um dieser Frage nachzugehen entfernen
wir von den Seitenflichen der Kristalle das Leitsilber fiir einige Messungen. Die so

durchgefiihrten Messungen zeigen keine wesentlichen Abweichungen von den Unter-
suchungen der selben, kurzgeschlossenen Kristalle. Das abgelenkte Licht stellt sich
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Abbildung 4.22: Winkelselektivitat der relativen Transmission T}, in unbehan-
delten DT2-Kristallen fiir Dauerstrich-Licht und Pulse, in Abhéangigkeit vom
Drehwinkel 0'. Zur Messung werden die Kristalle um die y-Achse gedreht, nach-
dem die Streuung zuvor bei (° Séittigung erreicht hat. Die Modellrechnungen
werden in Abschnitt 5.3.4 erlautert.

fiir Dauerstrich- und Pulsbeleuchtung sehr unterschiedlich dar: Wie in Abb. 4.23
zu sehen, bilden sich Streukeulen neben dem Hauptstrahl in der von Strahlrichtung
und 2-Achse aufgespannten Ebene aus, falls Streuung bei Pulsen beobachtet wird.
Zwischen der urspriinglichen Strahlrichtung und dem Maximum dieser Streukeulen
liegen dabei auferhalb des Kristalls etwa 13°. Auch fiir Dauerstrichlicht wird ein
kleiner Teil des Lichts in Vorwértsrichtung gestreut. Dieses Muster ist jedoch we-
sentlich diffuser und schwicher als bei Pulsen. Stattdessen verlésst fiir Dauerstrich-
Licht der Grofteil des gestreuten Lichts den Kristall durch die zur c-Achse senk-
rechten Seitenfldchen, es wird also um etwa 90° aus der urspriinglichen Richtung
abgelenkt.

Verringert man den Strahldurchmesser des Dauerstrich-Lichts auf etwa 200 pm, in-
dem man es mit einer langbrennweitigen Linse auf den Kristall fokussiert, so zeigt
sich allerdings ein dhnliches Bild wie in Abb. 4.23a): Es bilden sich die {iblichen
Streukeulen, und an den Seitenflachen ist keine auffillige Streuung mehr zu erken-
nen. Alle iibrigen Messungen wurden aber mit Dauerstrichlicht durchgefiihrt, wel-
ches wie in Abschnitt 4.3.1 beschrieben den gesamten Kristall entlang der c-Achse
ausleuchtet.

Interferometrische Untersuchungen und weitere Beobachtungen

Da prinzipiell auch makroskopische Brechungsindexdnderungen Ursache fiir die
Strahldeformationen sein kénnten, etwa in Form von Gradientenlinsen, untersuch-
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Abbildung 4.23: Ausbreitungsrichtung des Streulichts a) fiir Pulse und b) fiir
Dauerstrich-Licht (cw). Die grofsen Fotos zeigen einen Schirm, auf den der Strahl
nach Durchlaufen des LiNbOs:Fe-Kristalls trifft, wobei das ungestreute Licht
durch eine Offnung liuft und im Bild zusitzlich ausgeblendet ist. Fiir Puls-
beleuchtung bilden sich Streukeulen neben dem Hauptstrahl, die im Laufe der
Bestrahlung stirker werden. Fiir Dauerstrich-Beleuchtung ist das Streulicht in
Vorwirtsrichtung breiter aufgeféichert als der gezeigte Schirm. Das Licht unmit-
telbar neben dem Zentrum ist nicht auf lichtinduzierte Streuung, sondern auf
Streuung an Kristallkanten etc. zuriickzufiihren, es bleibt in der Zeit unveran-
dert. Der Hauptteil des gestreuten Lichts tritt iiber die Seitenflichen aus, die
wahrend der Belichtung immer heller aufleuchten. Das kleine Foto zeigt einen
Blick auf eine solche leuchtende c-Seitenfliche des Kristalls bei unfokussierter
Dauerstrich-Beleuchtung.
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ten wir die Kristalle nach Beleuchtung bis zum Auftreten der Sattigung auch in
einem Transmissionsinterferometer. Allerdings konnten hier keine Abweichungen in
den beleuchteten Bereichen der Kristalle gefunden werden. Fiir makroskopische Bre-
chungsindexinderungen ergibt sich daraus eine obere Grenze von 3 x 10~ auf einer
Skala von etwa 0,1 mm.

Héalt man einen mit Pulslicht beleuchteten Kristall, der Streuung zeigt, in der Hand,
betrachtet ihn unter kleinen Winkeln gegen das Raumlicht und dreht ihn dabei,
fallt im beleuchteten Bereich ein Schillern auf: Je nach Kristallwinkel gegen die
Blick- und Beleuchtungsrichtung werden verschiedene Farbanteile des Raumlichts
ins Auge gelenkt. Zusammen mit den interferometrischen Beobachtungen zeigt dies
an, dass die Ursache der Streuung keine makroskopischen, sondern mikroskopische
Brechungsindexénderungen, sprich Gitter, sind. Allerdings wird das Schillern nicht
beobachtet, wenn der Kristall mit Dauerstrich-Licht beleuchtet wurde. Grund fiir
die schlechtere Wahrnehmbarkeit ist hier aber wahrscheinlich der grofere Streuwin-
kel sowie die ineffizientere Beleuchtung der Gitter mit Raumlicht durch die nicht-
polierten Seitenfléachen.
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KAPITEL 5

DISKUSSION

5.1 Trennung transienter Effekte durch 2K-Ausle-
sung

Die Messung mit der 2K-Methode zeigt wie erhofft einen monotonen Anstieg des
Beugungswirkungsgrades auf einen Plateauwert ohne die bei der 1K-Messung domi-
nierende Uberlagerung durch ein Maximum, siche Abb. 4.3. Offensichtlich sind also
nichtlineare Anregungen vorhanden, und die linearen Storungen spielen bei der 2K-
Holographie keine wesentliche Rolle mehr.

Zunachst soll geklart werden, ob das 2K-Plateau die gleiche physikalische Ursache
wie das 1K-Plateau hat. Dazu betrachten wir das Verhéltnis der Beugungswirkungs-
grade im 1K- und 2K-Plateau sowie die Intensititsabhingigkeit von n3itt. SchlieRlich
vergleichen wir den zeitlichen Anstieg des 2K-Signals mit dem Verlauf, der bei in-
stantaner Besetzung der Polaronenzusténde nach der Zwei-Photonen-Anregung zu
erwarten ware. Dauerte die Besetzung der Nb;, durch die angeregten Elektronen
langer als unsere Zeitauflosung von etwa 100 fs, wére dies als Abweichung zwischen
Daten und Rechnung zu erkennen.

5.1.1 Plateauhohe im Vergleich zur 1K-Messung

Das Signal im Plateaubereich n5i ist bei den 2K-Messungen etwa eine GroRenord-

nung kleiner als bei 1K. Ist dieser Unterschied allein dem Verhéltnis der Amplituden
von 1K- und 2K-Gitter des gleichen Prozesses geschuldet, oder gibt es beispielsweise
zusatzlich einen linearen Untergrund beim 1K-Plateau?

Falls beide Signale vollstandig durch die Besetzung der Nb;; mit Elektronen aus
der Zwei-Photonen-Absorption zustande kommen, ist die Dichte der Nbﬁr propor-
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tional zum Quadrat der lokalen Intensitét I(r,¢).! Wihrend das Intensitétsgitter im
zentralen Bereich der Pulse beschrieben werden kann durch

I(y) = AI[l +sin(Ky)] /2, (5.1)

(der Gittervektor K liegt parallel zur y-Achse des Kristalls, siche Abschnitt 4.1.1)
setzt sich das Gitter zu I?(y) aus zwei Fourierkomponenten zusammen:

I*(y) < 1 +sin*(Ky) + 2sin(Ky) = 1 + %[1 —cos(2Ky)] + 2sin(Ky) . (5.2)

Das Amplitudenverhiltnis der beiden Fourierkomponenten des I2-Gitters betriigt
also 1 : 4. Die Amplitude A« der lichtinduzierten Absorption «y; des jeweiligen
(1K- oder 2K-)Gitters ist proportional zu dieser Amplitude, und der Beugungswir-
kungsgrad 7 eines Absorptionsgitters hangt geméaf Gl. 2.15 quadratisch von der
Absorptionsamplitude ab. Dies fithrt zu einem Faktor 16, der zwischen den Beu-
gungswirkungsgraden des Plateaus von 1K- und 2K-Messung zu erwarten ist.

Zwei weitere Faktoren sind noch zu beriicksichtigen, erweisen sich aber als vernach-
lassigbar: Zum einen héangt die Kogelnik-Formel 2.15 auch beim Bragg-Winkel vom
Auslesewinkel ab. Dadurch wird der Beugungswirkungsgrad bei 2K-Messungen ge-
geniiber den 1K-Messungen um den Faktor

COS OBragg (1K) c0s(3,5%)
COS Oprags (2K) ~ c0s(6,9°)

= 1,005 ~ 1 (5.3)

grofser. Dieser Faktor ist offenbar im Rahmen unserer Genauigkeit gleich 1. Zum an-
deren ist der Lesestrahl in diesen Versuchen breiter als das eigentliche Hologramm,
welches durch die Breite des Interferenzstreifens der Femtosekundenpulse beschrankt
ist, vgl. Abschnitt 2.5.2. Durch den schrigeren Einfall des Leselichts bei der 2K-Mes-
sung fallt auch weniger Licht auf den Bereich des eigentlichen Hologramms. Dies
wird aber dadurch kompensiert, dass sich im Kristallhalter hinter dem Kristall eine
Lochblende mit 3 mm Durchmesser befindet, die damit kleiner ist als die volle Halb-
wertsbreite des Auslesestrahls. Das Verhéltnis der Leistungen, die auf das zentrale
Hologramm treffen, zu denen, die am Hologramm vorbei und durch die Lochblende
gelangen, bleibt damit in guter Naherung gleich, somit wird 7 nicht beeinflusst.

Somit sollte bei reiner Zwei-Photonen-Absorption als Ursache fiir ay; zwischen den
Plateauwerten der 1K- und 2K- Messungen der Faktor 1/16 liegen, was auch gut
mit den Messungen iibereinstimmt. Wir schliefsen daraus, dass das Plateau bei 1K-
Messungen ebenfalls vollstandig durch Zwei-Photonen-angeregte Ladungstriger ent-
steht.

Dabei wird vorausgesetzt, dass die Einfangquote von Elektronen in Nbii+ unabhéngig von der
Elektronendichte ist, da die Dichte der angeregten Elektronen deutlich unter der Dichte der Nb}r’j{
liegt.
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5.1.2 Intensitatsabhangigkeit des Signals

In Abb. 4.4 wird die Intensitdtsabhingigkeit des Beugungswirkungsgrades im Pla-
teaubereich n5&* fiir aukerordentlich polarisierte Schreib- und Lesepulse dargestellt.
Fiir die Messwerte im Bereich geringer Intensitiaten ist ein Verlauf entsprechend
Nyt o I, erkennbar. Allerdings 16sen sich die Punkte bei steigender Pulsener-
gie fiir Ipys — 40 GW/cm? von der durchgezogenen Linie, die diese Abhéngigkeit
darstellt. Der Anstieg der Kurve in der doppellogarithmischen Darstellung flacht
in diesem Bereich immer weiter ab und schmiegt sich oberhalb von 40 GW /cm?

schlieRlich an die Funktion n5i® oc I2 ;. an.

Die grundsétzliche Erklarung ist [23]: Fiir grofe Intensitéten der Eingangspulse wer-
den die Schreibpulse beim Durchlaufen des Kristalls erheblich durch Zwei-Photonen-
Absorption geschwécht. Entsprechend schwécher fallen die erzeugten Gitter zum En-
de des Kristalls hin aus, womit das Gitter effektiv diinner als der Kristall wird. Diese
effektive Dicke des Gitters bezeichnen wir mit d.g.

Von Sturman et al. wurde eine Herleitung der Intensitdtsabhangigkeit fiir den nied-
rigen Intensitétsbereich (o, Ipyusd < 1 gegeben; dies ist die Grenze fiir das dort
beschriebene Modell [23]|. Auch fiir den hohen Intensitétsbereich ldsst sich die Ab-
héangigkeit aber gut abschéitzen: In den Beugungswirkungsgrad gemaéfs Gl. 2.15 geht
die Kristalldicke d als Dicke des Gitters ein. Allerdings geht man bei der Herleitung
dieser Gleichung von einem homogenen Gitter aus. Fiir ein inhomogenes Gitter
setzt man hier besser dessen effektive Dicke d.g anstelle von d ein. Wir legen deg so
fest, dass der Schreibpuls nach Durchlaufen der Strecke d.g um einen bestimmten
Faktor abgeschwacht sein soll und das im Folgenden geschriebene Hologramm ent-
sprechend schwécher ausfallt. Der Abschwichungsfaktor ist eine monotone Funktion
von (o, IpusAz mit der durchlaufenen Strecke Az [21] und legt damit den Wert von
BayIpuisdes fest. Somit erhalt man

Ao X Ip . (5.4)

Damit reduziert sich fiir [, fpysd > 1 der Anstieg von n mit Ipys fiir hohe
Intensitéten um einen Faktor Ipys > gegeniiber der Ipuls4—AbhéLngigkeit bei klei-
nen Intensitdten, und man erhélt die beobachtete quadratische Abhéngigkeit fiir
Ipus > 40 GW /em?.

5.1.3 Anstieg des 2K-Signals

Kann man die Zeit, welche die durch Zwei-Photonen-Absorption angeregten La-
dungstrager zum Besetzen der Nby;-Zentren benétigen, gegeniiber den anderen re-
levanten Zeiten vernachléssigen, insbesondere gegeniiber den Schreib- und Lesepuls-

dauern, dann lisst sich der Verlauf des Signalanstiegs nox (t) /n52* ohne Anpassungs-
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parameter beschreiben durch [30]:

[1 +Erf(sv2)] ds, (55)

o 2AL 2
) /pPlat — @ / oxp | —a2 (S_ >
7I2K( )/772K 4\/7—1_ . p Tpuls/\/m

wobei Tpys die Pulsdauer (volle Halbwertsbreite), Erf die Error-Funktion (siehe
Gl. 3.2),

a=+v(1+4¢2)/(1+40¢2) mit  q=0sD/(cTpus) (5.6)

dimensionslose Parameter und D = pL//1+4p? [p% ein effektiver Durchmesser
sind, berechnet aus den FWHM-Strahldurchmessern pg und p;, von Schreib- und
Lesestrahlen.

Die Herleitung dieser Gleichung orientiert sich an der Rechnung von Sturman et
al. fir die 1K-Holographie [23] und soll kurz skizziert werden. Wesentliche Voraus-
setzungen sind die Anwendbarkeit der slowly varying envelope approximation, eine
Néherung fiir Pulse mit langsam verénderlicher Einhiillender [66], und die wegen
der kleinen Propagationswinkel im Kristall giiltige paraxiale Ndherung. Auferdem
wird von kleinen Beugungswirkungsgraden ausgegangen, und Anregungen hoherer
Ordnung als die Zwei-Photonen-Absorption werden vernachléssigt.

Wir beschreiben die rdumlich und zeitlich verénderlichen Feldamplituden Agy, Ago
und Ap, der Schreibpulse und des Lesepulses als Gauffunktionen. Fiir Schreib-
und Lesewinkel gilt wegen der Wellenldngen und der 2K-Geometrie das Verhéltnis
01, =~ 405, daher ist nur der Schreibwinkel fg ein freier Parameter. Als gemeinsa-
me Pulsdauer 7p g fiir alle Pulse nehmen wir den Mittelwert von experimenteller
Schreib- und Lesepulsdauer an.

Die Schreibpulse bewirken im Kristall ein verdnderliches Intensitétsmuster I (r,t)
mit

I(r,t) oc A%, (r,t) + A2 (v, 1) + 2Ag; Agy cos(Kr) . (5.7)
Bei Zwei-Photonen-Absorption und einer instantanen Besetzung der absorbieren-
den Zentren ist die Zahl der Ladungstrigeranregungen und damit die zeitliche An-
derung Oay;(r,t)/0t der lichtinduzierten Absorption proportional zu I%. Quadriert
man Gl. 5.7 und betrachtet nur die resultierende 2K-Komponente, so erhélt man
durch zeitliche Integration die Amplitude Aaok(r,t) des 2K-Absorptionsgitters:

t

Acwok(r,t) / [Agi (r, 1) Agy(r, )]” dF . (5.8)

— 00

Dieses Gitter koppelt die Lesepulsamplitude Ay, mit der Amplitude Apig des abge-
beugten Pulslichtfelds. Dabei ist der Lesepuls gegeniiber den das Gitter schreibenden
Pulsen um At verzogert. Sturman et al. leiten in Ref. 23, Gl. (14), die resultieren-
de gebeugte Amplitude Aj, hinter dem Kristall her. Zur Berechnung des entspre-
chenden Integrals vernachlassigt man die Dispersion und verwendet eine paraxiale
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Néherung. Vereinfacht gesprochen ,sieht dadurch jede Stelle des Lesepulses wah-
rend des gesamten Durchgangs durch den Kristall der Dicke d ein konstantes Acask.
Die korrespondierende Amplitude des abgebeugten Pulses ist damit proportional zu

AL AO[QK d.

Den Verlauf des Beugungswirkungsgrades als Funktion von At erhélt man schliefs-
lich, indem man die Pulsenergie des gesamten abgebeugten Pulses hinter dem Kris-
tall durch Integration bestimmt und auf den Wert fiir At — oo normiert. Die so
gefundene Gleichung 5.5 ist im Wesentlichen eine Faltung zwischen dem auslesenden
Gaufspuls und dem Aufbau des Beugungswirkungsgrads des Gitters. Der zusétzliche
Parameter a? im Exponenten der Gauffunktion beschreibt dabei die geometrische
Verbreiterung, die aus dem nicht-kollinearen Verlauf der beteiligten Pulse folgt; der
Faktor \ﬂ2) vor der Integrationsvariablen im Argument der Error-Funktion resul-
tiert aus der quadratischen Anregung, welche die Schreibpulse beim Erzeugen des
Gitters entsprechend kiirzer wirken lasst.

Als freie Parameter stehen in dieser Beschreibung nur die Hohe des Plateaus nditt

und die Lage in der Zeit zur Verfiigung; der Verlauf des Anstiegs ist dagegen durch
die experimentellen Parameter (insbesondere Pulsdauer und Schreibwinkel) festge-
legt. Das Ergebnis dieser Anpassung an die Messung ist in Abb. 4.3 als durchge-
zogene Linie dargestellt. Wie man erkennt, wird der Anstieg der Daten durch das
Modell gut beschrieben.

5.1.4 Folgerungen fiir die Ladungsanregung

Mit dem Anstieg des 2K-Gitters beobachten wir die Auffiillung des Polaronen-Zu-
stands Nb;{ mit Elektronen, die zuvor durch Zwei-Photonen-Absorption ins Lei-
tungsband angeregt wurden, siehe Abschnitt 2.2.3. Lage die Relaxationszeit dieser
heifsen Ladungstréger in einem Intervall zwischen 0,1 und 10 ps, miisste man diese
Zeitkonstante im beobachteten 2K-Signal wiederfinden, denn dieses stellt vor allem
die Population der kleinen gebundenen Polaronen dar, die erst nach Thermalisierung
besetzt werden konnen. Oberhalb von 1 ps wire die Relaxationszeit bei den Messun-
gen zur lichtinduzierten Absorption erkennbar gewesen [24]. Allerdings zeigen beide
Messungen, insbesondere der hier vorgestellte Aufbau des 2K-Signals, keine solchen
Eigenschaften.

Stattdessen wird der Anstieg von 79k gut durch die Annahme beschrieben, dass der
Aufbau des Gitters adiabatisch der absorbierten Energie folgt, wie in Abschnitt 5.1.3
dargelegt. Damit zeigen die 2K-Messungen, dass der Intraband-Relaxationsprozess
der angeregten Elektronen im Leitungsband inklusive der Bildung der kleinen gebun-
denen Polaronen schneller als unsere Auflosungsgrenze stattfindet (< 100 fs). Dieses
Verhalten weicht erheblich von dem typischer Halbleitermaterialien ab, in denen die
Thermalisierung tiblicherweise auf der Pikosekunden-Zeitskala ablduft [73-75].
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Mit dem verfiigharen Lasersystem ist hier die Grenze der Zeitauflosung erreicht.
Aus verschiedenen Griinden wére es aber interessant, mit kiirzeren Pulsen die obere
Schranke fiir die Aufbauzeit des Nbf! weiter nach unten zu treiben und die tat-
séchliche Zeitkonstante zu finden: So ist die von Beyer et al. veroffentlichte Messung
des Zwei-Photonen- Absorptionskoeffizienten (3;, sehr davon abhéngig, ob signifikant
Mehrfachanregungen wéhrend eines Pulses vorkommen [21]. Werden die kleinen ge-
bundenen Polaronen tatséchlich weit schneller als die zur Untersuchung verwendete
Pulsdauer gebildet, ist eine neue Messung der Zwei-Photonen-Absorption in LiNbOj3
erforderlich. Dabei ist entweder die erneute Anregung aus den Nb;!-Zustinden zu
beriicksichtigen, oder es miissen Pulse verwendet werden, die kiirzer als die Bildungs-
dauer der Polaronen sind.
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5.2 Photorefraktion mit Femtosekundenpulsen

5.2.1 Breite von Interferenzstreifen und photorefraktivem
Gitter

Bevor auf die eigentlichen Messungen zur Photorefraktion eingegangen wird, soll
eine Beobachtung diskutiert werden, die im Rahmen der Justage des Aufbaus zur
Photorefraktion gemacht wird. Wie in Abschnitt 2.5.2 dargestellt, interferieren die
Pulse nur in einem Streifen im Kristall. Bei der Justage in Abschnit 4.2.3 wird die
laterale Position dieses Interferenzstreifens gemessen und dabei auch — eher beildufig
— die Breite des damit geschriebenen Hologramms bestimmt. Aus Abb. 4.8 erhélt
man eine volle Halbwertsbreite von etwa 250 pm, was sich aus der Entfaltung der
angepassten Normalverteilung und des Intensitétsprofils des Lesestrahls ergibt. Es
fallt auf, dass dies wesentlich weniger ist als die geméfs Abschnitt 2.5.2 berechnete
Breite des Interferenzstreifens

§ = CTpys/ sin by = 3 x 10822 160 fs/sin4,2° = 655 pm . (5.9)
S

Wie kann der erhebliche Unterschied zwischen Theorie und Experiment erklart wer-
den?

Annahme bei den folgenden Uberlegungen ist wie in Abschnitt 2.5.2 ein rechteckiges
zeitliches Strahlprofil und eine unbegrenzte laterale Ausdehnung der Pulse, so dass
der Streifen nicht zusétzlich eingeschrankt wird. Betrachten wir zunéchst Abb. 2.5:
Bei den Punkten A und C der Raute, in der die Pulse sich tiberlappen, findet keine
Interferenz mehr statt. Das bedeutet, dass ein Punkt am Rande des dargestellten
Interferenzstreifens das Interferenzmuster nicht mehr wahrnehmen kann. Ein Punkt
im Zentrum des Streifens auf der Hohe der Gerade BC wird dagegen fiir die Zeit der
Pulsdauer mit dem Interferenzmuster belichtet. Zwischen diesen extremen Linien
liegt ein linearer Verlauf der Belichtungszeit Tyiuster mit dem Muster. Setzt man s
als die Breite des Streifens und z als Koordinate quer zum Streifen mit z = 0 in der
Mitte des Streifens, so ergibt sich

TMuster — TPuls [1 - ‘Z|/(3/2)] fiir ‘Z| S 3/2 . (510)

AufRerhalb dieses Streifens ist Tyuster null, und es kann kein Gitter geschrieben wer-
den. Daher betrachten wir im Folgenden nur das Innere des Streifens, und die Be-
dingung |z| < s/2 gilt fiir alle Uberlegungen dieses Abschnitts.

Beobachtet man lokale Reaktionen des Materials auf das Lichtmuster, so ist zu er-
warten, dass deren Stérke ebenfalls zum Rand des Streifens hin entsprechend myuster
abfallt und somit ein Streifen ,sichtbar® wird, der schmaler ist als s: Fiir lineare
Effekte erwartet man eine volle Halbwertsbreite der Modulationsamplituden Any
bzw. A, die halb so grofs wie die Streifenbreite s nach Gl. 2.18 ist. Effekte hoherer

71



KAPITEL 5. DISKUSSION

Ordnung in der Intensitét fithren entsprechend zu noch schmaleren vollen Halbwerts-
breiten.

Fiir nicht-lokale, kumulative Effekte wie das Schreiben photorefraktiver Gitter, bei
denen homogene Beleuchtung ein Loschen bewirkt, kommt noch ein weiterer Aspekt
hinzu: Die Teile der Pulse, die in einem Punkt nicht tiberlappen, fithren zu einer
homogenen Beleuchtung mit der Intensitéat des einzelnen Pulses und loschen deshalb
das bereits existierende Gitter teilweise. Ist Tyuster die Zeit, flir die ein Punkt mit
dem Interferenzmuster beleuchtet wird, so finden nach jedem Schreiben zwei kurze
Loschvorgénge der Dauer 7pys — Tauster Statt, einer unmittelbar nach dem Schreiben,
der zweite unmittelbar vor dem néchsten Schreibvorgang mit dem Muster. Insgesamt
ergibt sich damit die Zeit 7o, der homogenen Beleuchtung je Pulszyklus zu

THom = 2 X (TPuls — TMuster) = TPuls% ; (5.11)
Mit 7 (Ivtuster) Und v (/om ) bezeichnen wir die Maxwellzeit als Funktion der jewei-
ligen raumlich mittleren Intensitat Injusier im Bereich der Interferenz und Iy, im
Bereich homogener Beleuchtung. Die Intensitét Iyuster ist 2-mal so groft wie Iyom,
da sich im homogenen Bereich die beiden Pulse ja nicht {iberlappen. Sowohl fiir die
lineare Photorefraktion im Ein-Zentren-Modell (siehe Abschnitt 2.4) als auch fiir die
Messungen mit Pulsen (sieche Abb. 4.14) zeigt sich ein etwa linearer Zusammenhang
zwischen Intensitdt und Photoleitfahigkeit oppoto. Daher gilt wegen 7'1\7[1 X OPhoto:

™ ([HOm) = 27-M (]Muster> . (512)

Betrachten wir nun die Amplitude der Brechungsindexmodulation Ang zu drei ver-
schiedenen Zeitpunkten eines Pulszyklus, bezeichnet mit (7), (i7) und (iii): Die Be-
ziehung zwischen Angy vor dem Loschen (i) mit der homogenen Beleuchtung der
Intensitét Ipom und danach (i7) ist gegeben durch

Anf? = Anf exp (= Titom /Tt [Titom]) - (5.13)
= €Hom

Nach dem Schreiben (i) mit dem Muster der Intensitét Iypuster ist die Brechungs-
indexmodulation angestiegen auf

A?’Lgu) = (Angétt — A?’L(()u))(l — ?Xp [_TMuster/TM (IMuster)l) + Angl) . (514)

Vv
= €Muster

Dabei ist Anji*t die Sittigungsbrechungsindexinderung ohne zwischenzeitliches Lo-
schen.

Ein dynamisches Gleichgewicht ist dann erreicht, wenn bei jedem Zyklus Loschen—
Schreiben Ang genauso viel gesenkt wie anschliefend wieder erhoht wird, so dass
gilt:

AnY = Anl") . (5.15)
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Setzt man die letzten drei Gleichungen ineinander ein und Veremfacht so ergibt sich
im Gleichgewicht fiir die Brechungsindexmodulation Ano nach dem Schreiben:

(1 - 6Mus.ter)

(1 - eHomeMuster) .

AnY) = AnSit (5.16)

Berticksichtigt man, dass mit einem einzelnen Puls immer nur ein sehr kleiner Teil
des Gitters geschrieben und geldscht wird, so lassen sich die Exponentialfunktionen
EMuster UNA egom gut linear anndhern. Einsetzen der Gleichungen 5.10, 5.11 und 5.12
ergibt nach langeren Rechnungen

12l

Anéz) — Angétt( . 8/2

). (5.17)
Das bedeutet, die Amplitude der Brechungsindexéinderung durch Photorefraktion
nimmt genau wie die Starke der transienten Gitter zum Rand des Streifens hin
linear auf Null ab. Die Halbwertsbreite des Anél)—Streifens betrdgt daher ebenfalls
nur die Halfte der berechneten theoretischen Streifenbreite s. Sein Verlauf ist ist in
Abb. 5.1 mit den relativen Grofen |z|/s und An(()z) JAnSi aufgetragen.

1 70 L) L) L) L) I L) L) ) L) L) L) I ‘I L) SI L)
R (%X _ An(()z)/AnOatt
0,8 - -=- (An{) /AnSi)2

0,6

0,4 |

0,2

0,0 L
20, 50 0,25 0,00 0,25 0,50

z/s

Abbildung 5.1: Aufgetragen sind Anéi) (Verlauf der Brechungsindexédnde-

rung im Gleichgewicht) und (An((f))2 (Verlauf des Beugungswirkungsgrades im
Gleichgewicht) als Funktion der relativen Position z/s innerhalb des Interferenz-
streifens der Breite s gemélk GI. 2.18. Beide Funktionen sind auf ihr Maximum
im Zentrum des Streifens normiert und fallen zum Rand hin zu null ab. Die
senkrechten Striche markieren die Halbwertsbreite des Beugungswirkungsgrad-
Streifens. Die schraffierte Fliche zeigt an, welcher Teil des Hologramms vom
Lesestrahl bei den eigentlichen Messungen ausgelesen wird.

Der tatséchlich beobachtbare Streifen ist aber die Breite des aus dem Brechungsin-
dexgitter resultierenden Beugungswirkungsgrad-Profils, und 7 ist (solange es wie in
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diesem Fall klein ist) proportional zu An2(z), siehe Gl. 2.16. Dieses Profil von 7 ist
in Abb. 5.1 als zweite Funktion dargestellt, und man erhélt eine volle Halbwertsbrei-
te von etwa 29% der berechneten Streifenbreite s, genauer 1 — 1/4/2. Das ist sogar
etwas schmaler als tatsachlich beobachtet.

Betrachtet man in Abb. 5.1 den Verlauf des Beugungswirkungsgrades im schraf-
fierten, von unserem Lesestrahl ausgeleuchteten Bereich, so erkennt man, dass 7
(blaue Kurve) zum Rand dieses Bereichs hin abfillt. Dadurch ist der beobachtete
Beugungswirkungsgrad fiir das Pulshologramm etwa 15% kleiner als fiir ein gleich
starkes Dauerstrich-Gitter. Fiir unsere Messungen hat diese Abweichung noch keine
grofse Bedeutung. Allerdings sollte fiir die Planung kiinftiger Experimente zur Puls-
holographie die dargestellte Problematik und der gefundene Korrekturfaktor von
29% fiir die Streifenbreite s geméf Ref. [60] beriicksichtigt werden.

5.2.2 Ladungstransportmodell

In Abschnitt 4.2 werden die Experimente zur Photorefraktion mit Femtosekunden-
pulsen beschrieben. Die beiden zentralen Beobachtungen dort sind:

e Im oxidierten LiNbOj:Fe-Kristall kann mit Pulsen wesentlich schneller ein Git-
ter geschrieben werden als mit Dauerstrichlicht.

e Beim Schreiben mit Pulsen im unbehandelten LiNbOsj:Fe-Kristall sinkt der
Sittigungswert Ansit der Brechungsindexmodulation mit stirker werdenden
Pulsen.

Beide Beobachtungen passen offensichtlich nicht zu den herkémmlichen Modellen
der Photorefraktion (Ein- und Zwei-Zentren-Modell, sieche Abschnitt 2.4). Daher
stellen wir ein neues Ladungstransportmodell fiir die Photorefraktion mit kurzen
Pulsen vor. Es ist in Abb. 5.2 skizziert und soll zunéchst kurz erldutert werden.
Auf die einzelnen Prozesse wird dabei anhand der entsprechenden Nummern in
Abbildung 5.2 verwiesen.

Durch Zwei-Photonen-Absorption des Schreiblichts werden Elektronen vom Valenz-
ins Leitungsband angeregt, und es entstehen bewegliche Elektronen und Locher (1).
Ein Elektron kénnte nun direkt aus dem Band mit einem lokalen Loch rekombinieren
(2), oder es wird von einem unbesetzten photorefraktiven Zentrum (Fe oder Nby,)
eingefangen (3) und rekombiniert nach einer gewissen Zeit von dort aus mit einem
lokal vorhandenen Loch (4). Diese Anregungs- und Relaxationszyklen erh6hen zwar
die Photoleitfdhigkeit oppeto, tragen aber kaum zur rdumlichen Umverteilung von
Ladungstriagern bei, da der volumenphotovoltaische Effekt nicht greift.

Nach dem Einfang (3) des Elektrons ist alternativ zu Prozess (4) auch eine Ein-
Photonen-Anregung des Elektrons aus den photorefraktiven Zentren moglich. Fin-
det diese statt, so triagt das Elektron — wie nach linearer Anregung beim ,normalen®
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Lokal: Nichtlokal:
Leitfahigkeit Sensitivierung Umverteilung

JPhv

) 6

Abbildung 5.2: Ladungstransportmodell fiir die Photorefraktion mit Femtose-
kundenpulsen, siehe Text.

photorefraktiven Effekt — zum volumenphotovoltaischen Strom jpy, bei (5) und wird
damit (vereinfacht dargestellt) raumlich verschoben. An seiner neuen Position wird
es von einem unbesetzten Eisenzentrum Fe®' eingefangen (6) und bildet Fe*". Im
Gegenzug entsteht in der Nahe der urspriinglichen Position ein zusitzliches Fe*™ aus
einem bereits vor der Beleuchtung vorhandenen Fe?", indem das dort nun iiberzih-
lige Loch schliefllich mit dessen Elektron annihiliert.

In den folgenden Abschnitten werden die einzelnen Schritte dieses Modells nun be-
griindet und untersucht, sowie alternative Moglichkeiten diskutiert.

Zusitzliche Ladungsanregung durch Zwei-Photonen-Absorption

Gitter mit Dauerstrichlicht werden in oxidierten Kristallen der EQ2-Serie wesentlich
langsamer geschrieben als in unbehandelten Kristallen, wie Abb. 4.13 zeigt. Das ist
aufgrund der Modelle zur Photorefraktion so zu erwarten: Die geringere Absorption
des Schreiblichts im oxidierten Kristall fithrt zu einer geringeren Photoleitfahigkeit
OPhoto, Und diese ist umgekehrt proportional zur inversen Maxwellzeit 7'1\7[1 beim
Aufbau des photorefraktiven Gitters, siche Abschnitt 2.4.2. Mit Pulsen dagegen ist
v in unbehandelten und oxidierten Kristallen etwa gleich grofs, wie man aus den
Abbildungen 4.13 und 4.14 entnimmt.

Das Schreiben mit Pulsen fiihrt also im oxidierten Kristall zu einem viel gréfleren
OPhoto als das Schreiben mit Dauerstrich-Licht bei gleicher mittlerer Intensitat I. Bei
linearer Anregung aus den wenigen verbliebenen Fe?*-Stellen hinge die Leitfihigkeit
nur von I ab und wire fiir Pulse und Dauerstrich-Licht gleich. Somit muss fiir Pulse
ein zusatzlicher Anregungsmechanismus zum Tragen kommen, der die zuséatzliche
Leitfahigkeit bewirkt. Wegen der hohen Spitzenintensititen liegt dafiir die Zwei-
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KAPITEL 5. DISKUSSION

Photonen-Absorption als Ursache nahe, die Elektronen aus dem Valenz- in das Lei-
tungsband anregt. So wird mit dem Valenzband ein riesiges zusétzliches Reservoir
an anregharen Ladungstrigern verfiigbar.

Bei der Wellenlénge 532 nm betragt der Zwei-Photonen-Absorptionskoeffizient
foy = 0,12 cm/GW [21]. Fiir die Spitzenintensitidt Ip,s unserer stérksten Pulse
erhalten wir damit einen Absorptionskoeffizienten von 3o, Ipys ~ 140 m~!. Das ist
zwar etwas geringer als die lineare Absorption im unbehandelten EQ2-Kristall von
ap = 285 m~!, man kann aber annehmen, dass die Zwei-Photonen-Absorption die
Elektronen héher ins Leitungsband anregt und das zu einer besseren Quanteneffi-
zienz bei der Anregung fiihrt. Somit konnte die Zwei-Photonen-Anregung im oxi-
dierten Kristall a&hnliche Ladungstragerdichten und damit eine Photoleitfahigkeit in
der gleichen Grofenordnung erzeugen wie die lineare Absorption im unbehandelten
Kristall.

Ursache der Ladungsumverteilung

Eine durch Zwei-Photonen-Anregung aus dem Valenzband erzeugte Photoleitfadhig-
keit konnte zwar den schnelleren Schreibvorgang mit Pulsen erklaren, wiirde aber
fiir sich allein genommen zu wesentlich geringeren Brechungsindexdnderungen fiih-
ren als beobachtet: Wie von Krétzig et al. gemessen, verschwindet der volumenpho-
tovoltaische Effekt fiir Band-zu-Band-Uberginge [76,77]. Dies ist aber in LiNbOs
entlang der c-Achse der dominierende Ladungsantrieb fiir lineare Anregungen aus
den photorefraktiven Zentren und deutlich stérker als die Diffusion [78§].

Die Amplitude AES™ des Raumladungsfelds in Séttigung ist im Wesentlichen ge-
geben durch

Aggite = T T Join (5.18)

OPhoto

wenn wie in den verwendeten Kristallen keine Raumladungsbegrenzung eintritt.
Kémen die mit Pulsen in den oxidierten Kristall geschriebenen Gitter nur aufgrund
der Diffusion zustande, ware der Umverteilungsstrom kleiner als beim Schreiben mit
Dauerstrich-Licht, denn jp;g ist wesentlich schwécher als 7py, fiir die linearen Anre-
gungen. Gemeinsam mit der groferen Photoleitfahigkeit durch die Zwei-Photonen-
Absorption wiirde daher der Séttigungswert erheblich absinken. Das ist aber offen-
sichtlich nicht der Fall: Die Sattigungswerte sind nur etwa einen Faktor 2-3 kleiner
als die Brechungsindexamplituden, die mit Dauerstrich-Licht in unbehandelten und
in oxidierten Kristallen erreicht werden (siche Abb. 4.13 und vergleiche Abb. 4.15
mit Abb. 4.12). Daher muss auch mit Pulsen im oxidierten Kristall ein wesentlicher
Teil der Ladungstrager aus photorefraktiven Zentren heraus angeregt werden, damit
ein nennenswerter volumenphotovoltaischen Strom jpy, existiert.

Diese Zentren sind im oxidierten Material zunichst iiberwiegend unbesetzt (Fe®*
bzw. NbiT), was ja auch der Grund fiir das langsame Schreiben mit Dauerstrich-
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5.2. PHOTOREFRAKTION MIT FEMTOSEKUNDENPULSEN

Licht in diesen Kristallen ist. Daher muss es sich um eine indirekte Anregung der
Elektronen handeln: Ein Teil der durch Zwei-Photonen-Absorption ins Leitungsband
angeregten Elektronen wird von diesen Zentren eingefangen. Auf diese Weise wird
der Kristall sensitiviert, denn in den besetzten Zentren Fe** und Nb{ stehen nun
Elektronen fiir erneute Anregung ins Band zur Verfiigung. Diese lineare Anregung
ist sowohl fiir Fe als auch fiir Nb;, moglich, da sich die Wellenlénge 532 nm in den
Absorptionsbanden beider Zentren befindet. Bei dieser Folgeanregung tritt nun auch
der volumenphotovoltaische Strom auf, der fiir die effiziente rdumliche Umverteilung
der Elektronen bendétigt wird.

Abschliefiendes Einfangen der Ladungstriger

Da wir in den Kristallen ein elektrooptisches Gitter beobachten (vgl. 2.4.1), das ohne
Beleuchtung {iber viele Minuten stabil ist, muss die endgiiltige Raumladungsvertei-
lung in Fe?*/**_-Zustinden gespeichert sein. Die Umverteilung der Elektronen fiihrt
zu einer iiberschiissigen negativen Ladung an deren neuer Position, die letztlich von
den Fe*"-Zentren eingefangen wird, die dadurch zu Fe?' werden.

In den Bereichen mit positivem Ladungsiiberschuss bilden die iiberzéhligen Locher
Lochpolaronen an Sauerstoffplitzen, kurz O~ [79], was zu einer reduzierten Be-
weglichkeit dieser Ladungstréger fiihrt. Da die Elektronen in Eisenstorstellen noch
unbeweglicher sind, sollten die Ausgleichsprozesse in diesen Bereichen wesentlich
langsamer ablaufen als dort, wo Elektronen als Ladungstrager vorliegen, die — auch
in Form von kleinen gebundenen Polaronen — wesentlich beweglicher sind. Auf einer
Zeitskala von einigen Sekunden fangen vorhandene Fe**-Zentren aber auch hier die
iiberzéhligen Lochpolaronen ein, wodurch die lokale Fe*"-Konzentration steigt [80].

Nach Abschluss dieser Vorgénge entspricht die Zahl an Elektronen oberhalb des
Valenzbands wieder dieser Zahl vor Beginn der Beleuchtung entsprechen, d. h. der
Anzahl der anfinglichen Fe*"-Zustinde. Daher tragen letztlich nur diese Elektronen
zum abschliefsenden Ladungsmuster bei. Es gibt auch in unseren oxidierten Pro-
ben noch ausreichend viel Fe*", um die beobachteten Brechungsindexénderungen
zu rechtfertigen, das bedeutet, es tritt keine Raumladungsbegrenzung auf.

Letztlich werden bei dem hier geschilderten Ladungstransportprozess nur Elektronen
von einem Fe*™ zu einem Fe*™ an einer anderen Position im Kristall umverteilt, wie
es beim photorefraktiven Effekt mit linearer Anregung auch der Fall ist. Durch die
Zwei-Photonen-Absorption ist es beim Schreiben mit Pulsen jedoch moglich, sich
Ladungstrager aus dem Valenzband zu ,borgen” und dadurch die Umverteilung zu
beschleunigen.
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KAPITEL 5. DISKUSSION

Auswirkung von Konkurrenzprozessen auf An5att

Kann dieses Modell auch den Abfall der maximalen Brechungsindexinderung AnSitt
mit ansteigender Energieflussdichte erkldren? Dazu wére es nach Gl. 5.18 erforder-
lich, dass die Leitfahigkeit schneller mit ®p,5 ansteigt als der (volumenphotovoltai-
sche) Strom. Dies wire dann der Fall, wenn die in Abb. 5.2 mit den Nummern (2)
und (4) bezeichneten Prozesse stirker wachsen als die fiir die Umverteilung zustén-
dige Abfolge (1)-(3)-(5). Dies soll im Folgenden untersucht werden.

Dazu ist es hilfreich, die Dichten der beteiligten Zustéinde Locher, Eisenstorstellen
und Nb;, abzuschétzen: Die Absorption eines Pulses der hochsten Pulsenergie bei
einer optimalen Quanteneffizienz von 0,5 wiirde zu einer Dichte N, der Locher von
weniger als 10?2 m~2 im Kristall fithren. Vergleicht man dies mit den Dichten cp.
der Eisenzentren in EQ2 aus Tabelle 3.4 und der Dichte cxy,, der Antisite-Defekte
geméfs Abschnitt 2.1, so erhélt man

Ny <102 m™® < cpe 22 x10%m™? < cxpy, ~ 10°'m ™ . (5.19)

Betrachten wir zunéchst die Prozesse (2) und (3). Diese stehen in direkter Konkur-
renz zu einander: Ein Elektron im Leitungsband hat die ,Wahl“, lokal mit einem Loch
zu rekombinieren oder von einem photorefraktiven Zentrum eingefangen zu werden.
Im Kristall sind aber wie eben abgeschétzt viel mehr photorefraktive Zentren als Lo-
cher vorhanden. Sofern die Locher daher keinen Einfangquerschnitt haben, der einige
Grofsenordnung iiber denen der photorefraktiven Zentren liegt, kann man wohl da-
von ausgehen, dass der Prozess (2) gegeniiber (3) fiir alle verwendeten Pulsenergien
vernachlassigt werden kann. Somit kommt es hier zu keiner Verschiebung von Jpy,
relativ zu oppeto mit der Pulsenergie.

Auch die Prozesse (4) und (5) stehen in einem Konkurrenzverhéltnis zueinander.
Ein Elektron in einem photorefraktiven Zentrum kann entweder durch ein Photon
angeregt (5) oder zuvor an ein ,yvorbeikommendes* Loch(-polaron) verloren gehen
(4). Zusitzlich ist noch ein Ubergang von Nb;, in das Eisenzentrum moglich. Bei
der genaueren Betrachtung ist es daher sinnvoll, zwischen dem Vorgang (4) iiber die
Antisite-Storstelle (4Nb; ;) und tiber die Eisenstorstelle (4Fe) zu unterscheiden.

Aus der Diskussion der 2K-Messungen in Abschnitt 5.1.3 wissen wir, dass die Bil-
dung der kleinen gebundenen Polaronen aus Elektronen im Leitungsband, also die
Bevolkerung des Nb; ;-Niveaus, hochstens 100 fs dauert. Damit stehen bereits gefiillte
Zentren zur erneuten Anregung zur Verfiigung, wihrend der erzeugende Schreibpuls
noch andauert. Die Lebensdauer der Nb;; liegt im Bereich von etwa 1076 — 1073 s,
in eisendotierten Kristallen eher zum kiirzeren Bereich der Skala hin [25,45|. Wéh-
rend der Pulsdauer von 200 fs diirfte damit, unabhéngig von den Lochern, die Zahl
der Rekombinationen vernachléssigbar sein. Auch zwischen den Pulsen dominiert
aus dem NbjT der Ubergang in die Eisenzentren, die mindestens 1000 mal hiufi-
ger als die Locher sind. Ohnehin sind bis zum folgenden Puls nach frithestens 1 ms
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alle Nbﬁr verschwunden, eine erneute Anregung aus diesem Zentrum ist also nur
wahrend des gleichen Pulses mdéglich. Damit haben auch die Vorgédnge zwischen den
Pulsen und damit die Locherdichte keinen Einfluss auf den Anregungsprozess (3)
aus dem Nby;-Zentrum.

Beim Eisenzentrum sieht das allerdings anders aus. Dieses wird {iberwiegend nicht
direkt aus dem Leitungsband bevélkert, sondern erst beim Abbau der Nb? ! indirekt
mit Elektronen gefiillt. Das legen bereits die in Gl. 5.19 genannten Dichteverhé&lt-
nisse zwischen Eisen und Antisites nahe, und das wird auch von den Messungen von
Herth et al. bestétigt [80]. Somit kann eine Anregung aus dem Eisen erst mit dem
folgenden Puls stattfinden, was durch eine Lebensdauer im Bereich von einer Sekun-
de auch moglich ist. Da sich die Fe*™-Besetzung abbaut, indem die Elektronen an
Locher abgegeben werden (4Fe), ist hier nun allerdings deren Dichte von entschei-
dender Bedeutung fiir die Lebensdauer [80]. Sind also aufgrund starker Schreibpulse
viele Locher vorhanden, so wird dieses auch schneller abgebaut, und relativ zum An-
fangszustand (und zur Zahl der anfangs angeregten Ladungstréger) besteht weniger
Fe>™ bis zum folgenden Puls, um erneut angeregt zu werden (3), als bei schwachen
Pulsen. Damit steigt 7pn, aufgrund der Anregung aus dem Eisen schwécher an als
die Leitfahigkeit oppeto insgesamt und kann damit zu einer Abnahme der Brechungs-
indexénderung mit zunehmender Pulsenergie fiihren.

Nur dieses Absinken der Fe*"-Lebensdauer mit der Locherdichte kann also im Rah-
men des Modells dafiir in Frage kommen, das Absinken von An53 im unbehandelten
Kristall zu erkldaren. Alle anderen Prozesse weisen keine entsprechende Intensitéts-
abhiingigkeit auf. Weiter lisst sich schlieRen: Wiirde die Anregung aus dem Nb7f
wesentlich mehr zur Ladungsumverteilung beitragen als die Anregung aus den Fe?™,
dann wiirde sich diese Lebensdauerinderung von Fe?™ kaum auswirken. Das steht
aber mit dem beobachteten Absinken von Anfi* nicht in Einklang.

Folglich dominiert im beschriebenen Modell die photorefraktive Anregung iiber das
Eisenzentrum gegeniiber der Anregung iiber das Nb;,-Niveau oder liegt wenigstens
in der gleichen Gréfenordnung.

Lichtinduzierte Bevolkerung von Eisenzentren

In der vorangegangenen Diskussion wurden die Prozesse des in Abb. 5.2 skizzier-
ten Ladungstransportmodells einzeln untersucht. Dabei stellt sich heraus, dass eine
Reihe theoretisch moglicher Prozesse vernachlassigbar sind. Fiir ein entsprechend
vereinfachtes Modell soll hier der erste Ansatz einer quantitativen Beschreibung
entwickelt werden.

Eine wesentliche Grofe ist die Anzahl der Ladungstréiger, die fiir einen Puls in den
photorefraktiven Zentren zur Anregung verfiighar sind, also die Dichte der mit Elek-
tronen besetzten Fe- und Nb;,-Energieniveaus. Da im letzten Abschnitt die Bedeu-
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tung des Eisenzentrums deutlich wurde, soll hier zunachst nur die Besetzungsdichte
NE, dieser Fe-Zentren behandelt werden. Dazu treffen wir folgende auf der vorange-
gangenen Diskussion basierende Annahmen:

e Alle durch Zwei-Photonen-Absorption ins Leitungsband angeregten Elektro-
nen bilden zunichst Nb;f und besetzen von dort aus die Eisenzentren. Eine
Rekombination mit den Lochern direkt aus dem Leitungsband oder dem Nbf
ist vernachléssigbar, wie in Abschnitt 5.2.2 besprochen. Daher gelangen alle
(auch linear) angeregten Ladungstriager vollstandig in das Eisenniveau.

e Aus Abschnitt 5.2.2 und den Beobachtungen von Herth et al. folgt [80]: Die
Lebensdauer der Nb;{ ist wesentlich grofer als die hier verwendete Pulsdauer
Tpus- Direkter Einfang aus dem Leitungsband durch das FEisen ist ebenfalls
vernachlédssigbar, daher erhchen angeregte Ladungstrager Ng, erst nach Ende
des Pulses — verglichen mit dem Pulsabstand l/gelp aber nicht lange nach
dem Puls, denn die Lebensdauer der Nb{} ist kiirzer als 1 ms. Es kann also
eine quasi-instantane Erhohung von Np, um Ny, unmittelbar nach dem Puls
angenommen werden, das heifst, zwischen den Pulsen befinden sich alle zuvor
angeregten Elektronen im Eisen. Diesen Zeitpunkt bezeichnen wir mit ¢t = 0.

e Wir vernachléssigen das Ausbleichen des Eisens wihrend des Pulses. Dieses
hétte zwar einen Einfluss auf seine effektive lineare Absorption, aber nicht
auf die gesuchte Besetzungsdichte des Eisens beim néchsten Puls, da alle an-
geregten Ladungstriager bis dahin wieder zuriick ins Eisen gelangt sind. Aus
dem gleichen Grund hat auch die erneute Anregung aus einem Nbﬁr—Zustand
keinen Einfluss auf die Rechnung. In anderen Worten: Lineare Anregungen
verringern fiir unsere Zwecke nicht die Anzahl der besetzten Fe-Zentren.

e Die Annihilation zwischen Fe*" und Lochpolaronen ist wesentlich langsamer
als die Pulsdauer und geschieht daher praktisch nur zwischen den Pulsen.
Wir nehmen an, dass die Annihilationsrate proportional zur Dichte jedes der
beteiligten Zentren ist.

Das sich daraus ergebende vereinfachte Modell ist in Abb. 5.3 dargestellt.

Aus dem letzten Punkt der Aufzdhlung folgt unmittelbar fiir die ungestorte Re-
kombination von Lochpolaronen der Dichte N, mit den besetzten Eisenzentren der
Dichte N, die Differentialgleichung

aNFe/E?t = —gNFeN+ s (520)

mit ¢ als Proportionalitdtskonstante, welche die Geschwindigkeit der Loch(-polaro-
nen-)bewegung und einen Einfangquerschnitt des Fe® fiir diese Locher enthélt. Fiir
Ny gilt zwischen den Pulsen im Allgemeinen Ny, = N +cpe2+. Im Folgenden wollen
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o JPhv Abbildung 5.3: Vereinfachtes Modell zur Berech-
Nyya —l nung der Bevélkerung des Eisenzentrums mit Elek-
~l XY tronen. Gegeniiber Abb. 5.2 wurden vernachlés-

Nbr,;i ¢ «n sigbare Prozesse weggelassen, wie im Text erldu-

A To Nre tert. Die GréBen in Blau bezeichnen die Dichte
e A der durch einen Puls per Zwei-Photonen-Absorpti-

on aus dem Valenzband angeregten Ladungstrager

e N, (N2, ), die Dichte der Lécher (N ) und die Dichte

der mit Elektronen besetzten Eisenzentren (Np.).

wir nur vollstandig oxidiertes Material betrachten, wo Ng, = N gilt. Gleichung 5.20
wird damit zu
ONp. /Ot = —gNp.* . (5.21)

Separation der Variablen und anschliefsende Integration fithrt zur Losung

1

Neelt) = o TN (0)

(5.22)

wobei N, (0) die Dichte der besetzten Eisenzentren unmittelbar nach dem Laserpuls
bei t = 0 bezeichnet. Von diesem Zeitpunkt sinkt Ng. bis zum Zeitpunkt t = tgep
= 1/vRep unmittelbar vor dem Eintreffen des néchsten Pulses.

Nach vielen Pulsen erreicht das System ein dynamisches Gleichgewicht, in dem zwi-
schen den Pulsen so viele Lécher mit Fe** annihilieren wie beim folgenden Puls Elek-
tronen durch Zwei-Photonen-Absorption neu zur Verfiigung gestellt werden werden:

N2'y ; NFe(()) - NFe(tRep) . (523)

Dabei ist Ny, die Dichte an angeregten Ladungstragern, die der Puls durch Zwei-
Photonen-Absorption erzeugt. Aus dieser Bedingung ergibt sich mit Gl. 5.22 eine
quadratische Gleichung fiir Ng.(0)

N}%e (0) — Ny Nre (0) — N27/(gtRep) =0 (5.24)

mit der Losung (wegen Ng, > 0)

Nie(0) = Ny /2 + /N3, /4 + Ny (gtrep) - (5.25)

Die fiir uns interessante Grofe ist die Besetzungszahl beim Eintreffen des Pulses,
also Npe(trep). Diese erhalten wir aus Gl. 5.25 und GI. 5.23:

Nee(trep) = —Nay/2 + /N3, /4 + Ny / (gtrep) - (5.26)
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Dies teilen wir nun durch die fiir das System charakteristische Dichte N =
(gtrep) ™', was zu einer Normierung von Np(trep) und No, auf diese Grofe fiihrt

NFe(tRep) 1 N27 1 NQ'y 2 NQ'y
SR Rep) ) o 2 (2 o= = 5.27
( N, char 2 N, char - 4 N, char - N, char ’ ( )

und tragen das so gewonnene Verhéltnis in Abb. 5.4 auf. Man erkennt, dass die
Besetzungsdichte des Eisens zunachst steil mit Ny, ansteigt, dann aber gegen die
charakteristische Dichte N, séttigt: Liegt Na, oberhalb von etwa 2N, so dndert
sich Npe (trep) und damit auch die lineare Absorption fiir die Pulse kaum noch, selbst
wenn die Pulsenergie und damit Ny, deutlich steigt.

0 2 4 6 8 10
NQy / Nchar

Abbildung 5.4: Dichte Ng.(trep) der besetzten Eisenzentren unmittelbar vor
Fintreffen eines Pulses als Funktion der Zwei-Photonen-Anregungsrate No, je
Puls. Beide Grifen sind auf die charakteristische Dichte Nepar = 1/gtgep nor-
miert. Die Kurve ist erst im Gleichgewicht, d. h. nach vielen Pulsen, giiltig.

In welchem Bereich der Kurve finden sich die durchgefiihrten Messungen in oxidier-
ten Kristallen wieder? Das lasst sich anhand der in Abb. 4.14 gezeigten Schreibzeit-
Abhéngigkeit von der Intensitét eingrenzen: Die Leitfdhigkeit ist proportional zur
Anzahl der angeregten Ladungstrager, wobei die nichtlinear und linear angereg-
ten Elektronen unterschiedlich zur Leitfahigkeit beitragen konnen. Fiir die in den
Versuchen zur Photorefraktion benutzten Pulse gilt stets [y Ipusd < 1, woraus
Ny, q)%uls folgt. Die Anzahl linear angeregter Elektronen ist proportional zu ®ps
und zusétzlich zu Ng.:

OPhoto = 1P3 1 + a2 Npe Ppys (5.28)
~ alq)%uls + GQ(NcharqDPuls\/a)@Puls fiir NQ'y < Nchar (5 29)
aﬂD%uls + achharCIDpuls fiir NQ”/ > Nchar .
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Hier gibt der erste Term den Anteil der Zwei-Photonen-Absorption, der zweite Term
den Anteil der linearen Absorption aus dem Eisen an. Die Grofen al, a2 und a3 sind
Proportionalitdtskonstanten. Fiir kleine Energieflussdichten ®p5 geht in Gl. 5.29 die
Néherung Nge & Nehary/Nay/Nenar der Gl 5.27 ein. In diesem Bereich ergibt sich in
GI. 5.29 eine quadratische Abhéngigkeit der Leitfahigkeit von ®p,s, unabhéngig vom
Verhiltnis der Parameter al und a2. Das ldsst sich mit den in Abb. 4.14 gezeigten
Messdaten nicht vereinbaren: Das zur Photoleitfihigkeit proportionale 7o' steigt fiir
den oxidierten Kristall insbesondere fiir die unteren Messwerte nicht quadratisch mit
[ und damit mit Dps-

Im zweiten Zweig der Gl. 5.29 wird der Bereich Na, > N, untersucht. Hier finden
wir in unserem Modell eine gemischte lineare und quadratische Abhéngigkeit: Fiir
sehr grofe Pulsenergie dominiert der in ®p,s quadratische erste Term. Pulse sehr
kleiner Energie fiihren dagegen zu einer Abhéangigkeit proportional zu ®p,, da der
lineare Term dominiert. Ob ein solcher Bereich mit fast linearer Abhéngigkeit exis-
tiert, also so kleine ®p,s mit der Bedingung Ny > N, vereinbar sind, héangt vom
Verhéltnis der Koeffizienten a; und a, in Gl. 5.29 ab. Die in Abb. 4.14 gezeigten
Daten wéren jedenfalls gut durch einen solchen Bereich fast linearer Abhéangigkeit
zu beschreiben. Allerdings wiirde es die Daten sicher zu sehr beanspruchen, die Ab-
weichung der oberen beiden Messwerte vom linearen Anstieg bereits als Ubergang
zum quadratisch-dominierten Bereich zu interpretieren.

Fiir die Besetzung der Eisenzentren in komplett oxidierten Kristallen wurde damit
eine mathematische Beschreibung gefunden. Die Bestimmung der Parameter dieses
Modells aus weiteren Messungen, eine Ausweitung auf Kristalle mit Fe?*-Gehalt
sowie die Einbeziehung der Nb;.-Zentren bleibt spéteren Arbeiten vorbehalten. Als
unmittelbarer Ansatzpunkt zur Bestatigung des vorgestellten Ladungstransportmo-
dells bietet es sich an, parallel zum Schreiben von Gittern die lichtinduzierte Ab-
sorption fiir verschiedene Wellenldngen zu bestimmen.

5.2.3 Einfluss der lichtinduzierten Streuung

Der Abfall der Brechungsindexmodulationsamplitude Angy beim Schreiben mit Dau-
erstrich-Licht, der in Abb. 4.9 beobachtet wird, kann im Wesentlichen auf hologra-
phische Streuung zuriickgefiihrt werden: Wie aus Abb. 4.10 ersichtlich wird, ist der
beobachtete Abfall der Schreibstrahlleistungen Ps; + Pso hinter dem Kristall zum
einen zeitlich gut mit dem Abfall des Beugungswirkungsgrades korreliert. Zum an-
deren stimmt er gut mit den Intensitatsverlusten hinter dem Kristall iiberein, die bei
der Untersuchung der lichtinduzierten Streuung in Abschnitt 4.3 gemessen wurden,
sieche Abb. 4.18. Die ausgeprigteren Riickginge von Ang fiir aukerordentlich pola-
risiertes Licht, welches auch eine stérkere lichtinduzierte Streuung aufweist, stiitzen
ebenfalls die Vermutung dieses Zusammenhangs. Die Streuung wirkt sich wie folgt
auf das Schreiben der Gitter aus: Zum einen verlieren die Schreibstrahlen durch die
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Streuung an Intensitét, wodurch das Interferenzmuster immer schwéicher ausgepragt
wird. Zum anderen findet durch die Streuung eine zusétzliche, weitgehend homoge-
ne Hintergrundbeleuchtung des Kristalls statt. Letzteres erhoht die Leitfahigkeit des
Kristalls und kann so zu einem Absinken von Ang fithren.

Ein weiterer Effekt konnte im Zusammenhang mit dem Maximum und dem anschlie-
fsenden Abfall der Beugungseffizienz allerdings auch eine Rolle spielen: Lauft man
beim Schreiben in eine Raumladungsbegrenzung, das heiftt, stehen keine Ladungs-
trager aus den photorefraktiven Zentren mehr fiir die Umverteilung zur Verfiigung,
kommt es zu komplexen Schreibzeiten [51,81]. Allerdings sollte dieser Effekt fiir
unsere Fe?*-Konzentrationen keine Bedeutung haben, insbesondere nicht in unbe-
handelten eisendotierten Kristallen, aber auch nicht in den von uns verwendeten oxi-
dierten Kristallen. Daher kann Raumladungsbegrenzung als Ursache ausgeschlossen
werden.
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5.3 Holographische Streuung von fs-Pulsen

Bei der Untersuchung der lichtinduzierten Streuung in Abschnitt 4.3 beobachtet man
fiir Pulse und Dauerstrich-Licht, dass sich die Stérke der Streuung allméhlich iiber
die Zeit aufbaut, iiber unbeleuchtete Zeiten hinweg konstant bleibt und mit Licht
wieder vollstandig geloscht werden kann. Makroskopische Brechungsindexéanderun-
gen sind im Kristall nicht nachweisbar, und dreht man einen beleuchteten Kristall
um wenige Grad, so geht die Streuung zunéchst sofort zuriick. All dies zeigt deut-
lich, dass die lichtinduzierte Streuung sowohl mit Pulsen als auch mit Dauerstrich-
Licht eine photorefraktive Erscheinung ist und auf parasitdren Gittern beruht, wie
in Abschnitt 2.6 dargestellt.

Allerdings findet man mehrere deutliche Unterschiede zwischen der Streuung von
Pulsen und Dauerstrich-Licht. So ist die Streuung von Pulsen stets schwécher aus-
gepragt, wachst langsamer an und zeigt eine geringere Winkelselektivitat als die
Streuung von Dauerstrichlicht. Pulslicht wird in Form von Streukeulen unter etwa
13° in Vorwértsrichtung gestreut, wahrend das gestreute Dauerstrich-Licht um etwa
90° abgelenkt wird und den Kristall durch die Seitenflachen verlisst. In Kristallen
mit geringem Fe?*-Gehalt schlieklich zeigen Pulse im Gegensatz zu Dauerstrichlicht
iiberhaupt keine Streuung.

In photorefraktiven Kristallen sind eine Vielzahl lichtinduzierter Streuprozesse mog-
lich [82], die miteinander um die Verstirkung durch das einfallende Licht konkurrie-
ren [83]. Wir wollen in den kommenden Abschnitten ergriinden, warum bei Pulsbe-
leuchtung offenbar andere Prozesse dominieren als bei Dauerstrichlicht und welche
physikalischen Ursachen dafiir verantwortlich sind.

5.3.1 Intensitatsabhangigkeit und Sensitivitat

Ein wesentlicher Unterschied zwischen Dauerstrich-Licht und Pulsen besteht in der
erheblich hoheren Spitzenintensitéit der letzteren. Drei Beobachtungen sprechen al-
lerdings dagegen, dass nichtlineare Anregungen hier ein entscheidender Faktor sind:
Erstens verlduft die beobachtete Sensitivitét fiir Dauerstrich-Licht und Pulse in etwa
linear, wie in Abb. 4.19 gezeigt, was der Erwartung fiir lineare Anregung aus den
Eisenzentren entspricht. Hinzu kommt zweitens, dass bei der Streuung die Sensitivi-
tat fiir Pulse wesentlich geringer ist als fiir Dauerstrich-Licht. Wiirden nichtlineare
Effekte einen zusétzlichen Beitrag zu Streuung und Leitfahigkeit liefern, wiirde man
aber einen schnelleren Anstieg bei Pulsen erwarten, nicht bei Dauerstrich-Licht.
Drittens beobachten wir in Kristallen mit geringem Fe?'-Gehalt keine Streuung der
Pulse mehr; gerade hier wiirden nichtlineare Anregungen aber besonders deutlich
zur Geltung kommen, weil die linearen Anregungen dort schwécher ausfallen.
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5.3.2 Ursache der z-Flachen-Streuung

Der Effekt der Streuung hin zu den z-Seitenflichen des Kristalls wird als
,90°-Streuung” oder z-Flachen-Streuung genannt, da das Licht dabei etwa um 90°
abgelenkt wird und aus dem z-Flachen des Kristalls austritt. Er wird im Englischen
auch als light climbing effect bezeichnet, da sich das Licht durch den grofsen Ablenk-
winkel und mehrfache Totalreflexion quasi an der ¢-Achse entlang hangelt. Liu et al.
beschreiben diesen Effekt und die Bedingungen, denen er unterliegt [84]. Tm Wesent-
lichen hédngt das Auftreten der z-Flichen-Streuung vom Verhéltnis des Lichtstrahl-
durchmessers zur Kristalldicke ab: Generell konkurrieren die Prozesse Vorwértss-
treuung und z-Flachen-Streuung um die Verstarkung durch die Hauptwelle. Es setzt
sich letztlich der Effekt durch, der die grofsere Verstarkung erhalt. Die z-Fléchen-
Streuung dominiert daher, wenn das nach der Seite, entlang der z-Achse laufende
Licht eine lange Strecke zuriicklegt und daher eine grofe Wechselwirkungsstrecke
mit der Hauptwelle besitzt, auf der sie verstéarkt werden kann. Fokussiert man den
Dauerstrichlichtstrahl, so wird diese Verstdarkungsstrecke und damit die erreichbare
Verstarkung nach der Seite sofort wesentlich verringert, und der Effekt tritt nicht
mehr auf; stattdessen kommt nun die Vorwértsstreuung unter kleinem Winkel zum
Zug, was durch das Auftreten der typischen Streukeulen angezeigt wird.

5.3.3 Kohéarenz und Streurichtung

Diese Verstarkung nach der Seite ist fiir die Beleuchtung mit Femtosekundenpulsen
allerdings eingeschrankt, obwohl sie die von Liu et al. aufgefithrten Bedingungen fiir
die z-Flachen-Streuung ebenso erfiillt wie das Dauerstrich-Licht [84]. Da der Puls
aber nur eine endliche Dauer hat, entfernen sich der einlaufende Puls und das an
einem Streuzentrum entstehende Streulicht voneinander, wenn sie in verschiedene
Richtungen laufen. Wie in Abb. 5.5 illustriert, iiberlappen bei Annahme einer zeit-
lich rechteckigen Pulsform und Vernachléassigung der Doppelbrechung Haupt- und
Streupuls nur in einem paraboloiden Volumen miteinander. Legt man den Nullpunkt
eines Koordinatensystems entsprechend den Kristallachsen durch das exemplarische
Streuzentrum nahe der Frontfliche, so erhilt man aus geometrischen Uberlegungen

2 uls uls 2
Fetren(T) = \/ﬂx + (CTL) 7 (5.30)

n n

wobei rgyen den Radius des Uberlappbereichs senkrecht zur z-Achse darstellt.

Bis zum Ende des Kristalls der Dicke d iiberlappt insbesondere nur der Teil des

max

Streulichts mit der Pumpwelle, welcher sich innerhalb des Winkels 2052 mit

2 S uls 2

2052% = arctan
Streu \/ nd nd
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ausbreitet, der vom Schnitt des Paraboloiden mit der hinteren Kristallfliche auf-
gespannt wird. Licht, welches unter einem gréferen Winkel gestreut wird, hat eine
effektiv kiirzere Strecke, auf der es verstarkt werden kann. Somit wird die Streuung
unter grofsen Winkeln bei Femtosekundenpulsen unterdriickt, und die z-Fléchen-
Streuung tritt nicht auf. Allgemeiner gesagt ist nicht die Pulsdauer, sondern die
zeitliche Kohérenz entscheidend: Eine Verstdrkung kann nur dort stattfinden, wo
Pump- und Streulicht sich kohérent iiberlagern, da die Kopplung durch Interferenz
und das daraus entstehende photorefraktive Gitter erfolgt. Fiir bandbreitenbegrenz-
te Pulse, wie in den vorgestellten Messungen verwendet, fallen Kohérenzzeit und
Pulsdauer allerdings zusammen.

Abbildung 5.5: Schemazeichnung des Uber-

Kstreu lapps zwischen durchlaufendem Puls und
Streulicht, welches vom Streuzentrum S nahe

der vorderen x-Fliache des Kristalls ausgeht.

S Die Pulse haben die Ausdehnung ctpys/n und
= Streq kg, iiberlappen sich innerhalb des Winkels 2053,
S T'Streu bis zum Ende des Kristalls der Dicke d. Der
paraboloide Bereich der Uberlappung ist grau

hinterlegt und sein Durchmesser rggye,(x) ge-

mafs GI. 5.30 angegeben. Die Vektoren kg

> l und Kg¢ren geben die Ausbreitungsrichtung von

durchlaufender und gestreuter Welle an.

y T

5.3.4 Modellierung der Winkelabhangigkeit

Wie lésst sich nun der in Abb. 4.22 dargestellte Unterschied in der Schérfe der
Winkelselektivitat zwischen Dauerstrich-Licht und Pulsen verstehen? Es zeigt sich,
dass bereits die unterschiedlich grofien Streuwinkel als Ursache fiir diese Beobach-
tung ausreichen: Gitter fiir kleinere Ablenkungswinkel haben geméf Gl. 2.11 einen
kleineren Gittervektor K und sind dadurch weniger winkelselektiv um den Bragg-

Winkel herum.

In einem vereinfachten Modell nimmt man dazu wie in Abb. 5.6 skizziert an, dass das
Streulicht aus dem Pumpstrahl nur durch ein einzelnes, homogenes Gitter abgelenkt
wird. Der Verlust ldasst sich dann durch die Formel von Kogelnik fiir Transmissions-
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hologramme bestimmen [59]:

.9
() = y% o mit (5.32)
_ _ mdegAng und § = sin(0 + Oy — Oprage) | K| desr/2 .

s c0S(OBrage)

Dabei sind d.g eine effektive Dicke des elementaren Hologramms, Ag die Wellenldnge
des Schreib- (und hier auch Lese-)lichts, 6 der Einfallswinkel des Strahls, gemessen
im Kristall, und 6, eine Verschiebung dieses Winkels.

Abbildung 5.6: Schema fiir ein einfaches Modell zur Winkelabhéngigkeit der
lichtinduzierten Streuung: Das Licht wird durch die Streuung hauptséchlich um
den Winkel 20s4,e, (gemessen im Kristall) aus der urspriinglichen Richtung ab-
gelenkt. Diese Ablenkung schreiben wir vereinfacht einem einzelnen, homogenen
Hologramm zu. Der Betrag des K-Vektors und der Bragg-Winkel 0p,,q, dieses
Gitters sind aus der Beobachtung von 20g:.., bekannt, allerdings nicht die La-
ge von Opyage bzgl. des Nullpunkts von 6. Man dreht nun den Kristall um den
Aufsenwinkel ¢, misst die Streueffizienz nsyeq(0') und vergleicht sie mit dem
Beugungswirkungsgrad dieses gedachten Gitters n(0") geméf Gl 5.32.

Als Ablenkwinkel 26gi., im Kristall nehmen wir fiir Dauerstrich-Licht den Winkel
der Totalreflexion an der hinteren Kristallfliche an. Das entspricht nur einer unteren
Grenze des Winkels, denn grofere Ablenkungen wiirden ebenfalls zur beobachteten
z-Flachen-Streuung fiithren. Fiir Pulse beobachten wir aufserhalb des Kristalls das In-
tensitatsmaximum der Streukeulen bei etwa 13° und setzen daher als Winkel 260g;, e
im Kristall 6° an.

Im Modell ist Osren gleich dem Bragg-Winkel 0p,ag, des einzelnen Hologramms, auch
wenn die Lichtwelle nicht genau im Braggwinkel auf das Gitter trifft, und zusammen
mit der Wellenldnge des Lichts ergibt sich der Betrag vom K-Vektor dieses Gitters

zu

4
K= 2kSl Sin(eBragg) - % Sin(QStreu) . (533)
S

Diese Beziehung miissen wir im Kristall aufstellen, da fiir Dauerstrich-Licht wegen
der Totalreflexion kein Streuwinkel aufserhalb des Kristalls existiert. Die Lage des
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Gitters im Kristall ist dadurch aber noch nicht festgelegt. Dazu ist in Gl. 5.32 der
Parameter 6, vorhanden, der sozusagen eine Verschiebung des Nullpunkts von 6 (im
Kristall) erlaubt, um das Maximum des Modells mit dem Maximum der Streuung
zur Deckung zu bringen.

Diese sehr einfache Modellierung lasst eine Beschreibung der Messdaten zu, indem
im Modell Ang angepasst wird, um die Stérke der Verluste anzugleichen. Aufierdem
setzen wir fiir die Dicke des Hologramms 1/3 der Kristalldicke d an. Dieser Schritt ist
gerechtfertigt, denn die Gitter sind hochgradig inhomogen. Entsprechende Kurven,
bei denen die maximale Anderung von T, und die Lage des Minimums angepasst
sind, zeigt Abb. 4.22 gemeinsam mit den Daten. Man erkennt, dass die Verbreiterung
der Winkelselektivitat durch dieses sehr einfache Modell bereits gut beschrieben
wird.

Phasenkopplung zwischen den Strahlen fiihrt zu einem Verkippen holographischer
Gitter [85, 86, was die beobachtete Verschiebung des Transmissionsminimums er-
klaren konnte. Eine weitergehende Modellierung sollte insbesondere das réaumlich
und zeitlich variierende Intensitédtsverhéltnis zwischen den beteiligten Strahlen be-
riicksichtigen: Dieses Verhéltnis beeinflusst wesentlich das Kippungsverhalten und
insbesondere eine mogliche Symmetriebrechung durch die Richtung der c-Achse, die
die asymmetrische Verschiebung des Minimums erkléren kann.

5.3.5 Abhingigkeit vom Fe*"-Gehalt

Offenbar gibt es fiir die lichtinduzierte Streuung von aufserordentlich polarisierten
Femtosekundenpulsen eine Schwelle des Fe*T-Gehalts: Wie in Abb. 4.21 erkennbar,
tritt fiir DT1-Kristalle mit dem Gesamteisengehalt cp. = 7 x 10** m™2 die Streu-
ung nur bei einer Fe**-Konzentration von mehr als cpet = (2,1...3,7) x 10** m™3
auf. Entsprechend liegt die Schwelle fiir EQ2 (cp, = 17,5 x 10** m™3) im Be-
reich cpez+ = (0,9...1,5) x 10** m™3, und fiir DT2 (cp. = 48,3 x 10** m™3) bei
ezt = (0,4...1,2) x 10** m~3. Die Fe**-Schwelle liegt also fiir Kristalle mit héhe-
rer Gesamteisenkonzentration niedriger.

Fiir Dauerstrichlicht mit aufserordentlicher Polarisation ist eine solche Schwelle nicht
erkennbar: In allen untersuchten Proben trat lichtinduzierte Streuung auf. Allerdings
erkennt man fiir Dauerstrich-Licht in Abb. 4.21 fiir jede der drei Kristallserien den
Trend, dass die Streuung mit sinkendem Fe?*"-Gehalt zuriickgeht.

Die vorliegenden Daten liefern keine ausreichende Grundlage, die Ursache dieser ab-
weichenden cp2+-Abhéngigkeit fiir Pulse und Dauerstrich-Licht zu bestimmen. Es
kann aber vermutet werden, dass der Unterschied vor allem auf die Unterdriickung
der z-Flachen-Streuung bei Pulsen zuriickzufiihren ist: Generell nimmt die Stérke
der Streuung mit sinkendem Fe?"-Gehalt ab. Die z-Flichen-Streuung liefert offen-
bar eine bessere Verstarkung des Streulichts als die Vorwértsstreuung, sonst wiirde
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sie bei Dauerstrich-Beleuchtung nicht tiber die Vorwértsstreuung dominieren. Daher
kann sie auch noch in Kristallen auftreten, in denen es aufgrund schlechter Ver-
starkungsbedingungen nicht mehr zu Vorwartsstreuung kommt. Fiir Pulse tritt dort
dann allerdings iiberhaupt keine Streuung mehr auf, da der z-Fliachen-Streumecha-
nismus fiir diese unterdriickt ist, sieche Abschnitt 5.3.2.

In den Kristallen, die fiir Pulse unterhalb der cp.+-Streuschwelle liegen, sollte da-
her die Streuung von Dauerstrich-Licht ebenfalls unterbleiben, wenn die z-Fléchen-
Streuung anderweitig unterdriickt wird, beispielsweise durch Fokussierung des Dau-
erstrich-Lichts. Hierzu wurden aber bislang keine Untersuchungen durchgefiihrt.

Die wesentlichen Unterschiede zwischen der lichtinduzierten Streuung von Pul-
sen und Dauerstrich-Licht konnten auf die Unterdriickung der z-Fléachen-Streu-
ung fiir Pulse wegen deren kleinerer Kohdrenzlange zuriickgefiihrt werden. Dies ist
zwar plausibel, eine experimentelle Bestatigung wéire aber wiinschenswert: Ist die-
ser Streumechanismus auch fiir Dauerstrich-Licht unterdriickt, beispielsweise durch
einen kleinen Strahldurchmesser oder passende Kristallabmessungen, so sollten sich
beide Beleuchtungsarten in Hinblick auf die Streuung gleich verhalten. Findet man
hier dennoch Unterschiede, ist auch fiir Streuprozesse zuséatzlich noch der Einfluss
nichtlinearer Prozesse fiir die Pulse in Betracht zu ziehen. Diese Uberpriifung wiére
vor allem in Hinblick auf die bei Pulsen vorhandene Fe*"-Schwelle fiir die Streuung
interessant.
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5.4 TUbersicht iiber die Prozesse in LiNbO; auf ver-
schiedenen Zeitskalen

Fassen wir die vorangegangene Diskussion zu den drei Experimenten einschlieflich
den darin zitierten Ergebnissen aus anderen Publikationen zusammen. Daraus ergibt
sich ein Gesamtbild fiir den photorefraktiven Effekt in eisendotierten Lithiumnio-
batkristallen mit Femtosekundenpulsen, wie es in Abb. 5.7 dargestellt ist:
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Abbildung 5.7: Ubersicht iiber die Prozesse nach Anregung durch einen Fem-
tosekunden-Laserpuls, siehe Text. Die nichtlinearen Anregungen beim zweiten
Lichtpuls (bei 1 ms) und alle spéteren Anregungen sind der Ubersichtlichkeit
halber nicht dargestellt.

Durch Zwei-Photonen-Absorption eines Lichtpulses wird ein Elektron vom Valenz-
ins Leitungsband angeregt. Das dadurch im Leitungsband entstehende Loch wird
schnell lokalisiert und bildet ein nur wenig bewegliches Lochpolaron (O7), wobei
wir die Zeitskala nicht genau kennen. Das Elektron im Leitungsband wird in 100 fs
oder weniger ebenfalls lokalisiert, indem es mit Nb{! ein kleines, gebundenes Polaron
(Nb?F) bildet, es bleibt dabei aber wesentlich beweglicher als das Lochpolaron. Da
der Puls ldnger andauert als die Bildungszeit dieses Polarons, kann das Elektron
noch im gleichen Puls erneut durch lineare Absorption angeregt werden. Weil das
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Nb;{! ein photorefraktives Zentrum ist, trigt es dann zum volumenphotovoltaischen
Strom bei.

Auf einer stark von der Fe*™-Konzentration abhingigen Zeitskala von etwa 1075 s
Jfinden“ die kleinen gebundenen Polaronen ein unbesetztes Eisenzentrum, die Elek-
tronen gehen in dieses tiefere Energieniveau iiber und erhthen so die Fe*T-Konzen-
tration. Die besetzten Eisenzentren bewirken fiir die bei vge, = 1000 Hz in 1 ms
Abstand folgenden Pulse eine lineare Absorption, aufgrund welcher die Elektronen
aus dem Fe?' linear ins Leitungsband angeregt werden und dort zum volumen-
photovoltaischen Strom beitragen. Ein bestehendes Lochpolaron benétigt eine stark
von cp2+ abhingige Zeit von etwa 1 s, um im Rahmen seiner langsamen Bewegung
zufillig auf ein besetztes Eisenzentrum Fe?" zu treffen und damit zu annihilieren.

Wird das Material mit einer regelméaftigen Folge von Pulsen bestrahlt, so stellt sich
ein dynamisches Gleichgewicht der Dichte der Locher und der Fe?T-Konzentration
ein, und wahrend und nach jedem Puls laufen die Anregungs- und Rekombinati-
onsprozesse in gleicher Weise und Stérke ab. Ist die Beleuchtung inhomogen, bei-
spielsweise ein Interferenzmuster, so ist auch die Stromdichte inhomogen, und es
kommt zur Umverteilung von Ladungstrédgern. Dadurch baut sich auf der Sekun-
den- bis Minutenzeitskala, je nach Intensitdt, Dotierung und Oxidationszustand,
ein Raumladungsfeld und damit iiber den Pockelseffekt ein photorefraktives Bre-
chungsindexmuster auf. Auch die parasitdren Gitter der lichtinduzierten Streuung
entstehen auf diesen Zeitskalen.

Eine Liicke fiir das Versténdnis des photorefraktiven Effekts mit Pulsen klafft noch
im Bereich oberhalb von 100 fs: Wahrend die Erzeugung der Ladungstréger unter-
sucht ist, wird deren Umverteilung bislang nur anhand der kumulierten Raumla-
dungsfelder nach vielen Pulsen auf der Sekundenskala beobachtet. Das lasst aller-
dings nur indirekte Schliisse zu. Es wére daher sehr interessant, den Aufbau eines
photorefraktiven Gitters nach Beleuchtung mit einzelnen Schreibpulspaaren direkt
zu messen. Dazu bieten sich ,Pump-Probe“-Versuche mit geschickt gewéhlter aniso-
troper Schreib- und Auslesegeometrie an, um das entstehende schwache elektroopti-
sche Gitter von den transienten Absorptions- und Phasengittern trennen zu kénnen.

92



KAPITEL 6

PRAXISRELEVANZ DER ERGEBNISSE

Wesentliches Ziel dieser Arbeit ist es, den photorefraktiven Effekt mit Femtosekun-
denpulsen besser zu verstehen. Einige Ergebnisse haben allerdings auch eine direkte
praktische Anwendung, die hier kurz dargestellt werden soll.

Die 2K-Holographie ist nicht auf Lithiumniobat beschrénkt. Sie ermoglicht es viel-
mehr generell, einen nichtlinearen Anregungsprozess getrennt von gleichzeitigen li-
nearen Storungen zu untersuchen. Dieses Verfahren ldsst sich somit zur Untersu-
chung und Charakterisierung vieler Halbleiter und Dielektrika verwenden.

Holographische Streuung ist fiir die Anwendung von LiNbOj3 mit Femtosekunden-
Pulsen verringert oder verschwindet sogar ganz fiir Kristalle mit niedrigem Fe®*-
Gehalt. Ben6tigt man fiir eine Anwendung einen Kristall, der mit schmalbandigem
Dauerstrichlicht Streuung zeigt, so léasst sich dies moglicherweise 16sen, indem man
auf Licht einer kleineren Kohérenzldnge ausweicht, sofern die Anwendung das zu-
lasst. Dafiir ist man nicht unbedingt auf kurze Pulse angewiesen: Auch breitbandige
Halbleiter-Diodenlaser liefern Licht mit einer vergleichbaren spektralen Breite von
wenigen Nanometern und entsprechend kurzer Koharenzlénge.

Fiir nichtlineare Anwendungen von Lithiumniobat mit Femtosekundenpulsen, bei-
spielsweise zur THz-Erzeugung durch optische Gleichrichtung [8], stellt die Zwei-
Photonen-Absorption die wesentliche Grenze dar. Die nichtlineare Anregung kann
iiber die Sensitivierung des Kristalls zu optischem Schaden fiihren, auch wenn die
Absorption selbst noch tolerierbar wére. Das gilt auch in auch in vollig Fe*"-freien,
aber Fe**-haltigen Kristallen. Fiir jene Verfahren zur Unterdriickung des optischen
Schadens, die auf Oxidation der Kristalle beruhen [15,16], stellen diese Ergebnisse
daher eine klare Einschrankung dar. Es empfiehlt sich, die Kristalle fiir entsprechen-
de Applikationen nur mit Pulsen grofer Wellenldnge zu verwenden (Ag > 600 nm),
da dort die Zwei-Photonen-Absorption weniger stark auftritt. Ist das nicht moglich,
gibt die Anderung der Repetitionsrate eine wichtige Moglichkeit, die Photorefrakti-
on bei gleichbleibender Durchschnittsleistung zu minimieren, da die maximale Fe?*-
Besetzung antiproportional zu vgep ist.
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KAPITEL 6. PRAXISRELEVANZ DER ERGEBNISSE

Im Zusammenhang mit dem so genannten thermischen Fizieren bietet die Pho-
torefraktion mit Pulsen dagegen eine ganz neue Moglichkeit. Das | konventionelle
thermische Fixieren funktioniert wie folgt [54,87|: Schreibt man mit Dauerstrichlicht
ein photorefraktives Gitter in einen Fe*™-haltigen LiNbOs-Kristall und erhitzt ihn
wahrenddessen auf etwa 180 °C, werden Wasserstoffionen (H*) (oder auch Lithium)
beweglich, konnen den photorefraktiven Raumladungsfeldern folgen und die Raum-
ladungen kompensieren. Das so entstehende HT-Muster bleibt im Kristall nach Ab-
kithlung auf Raumtemperatur stabil, da die Ionen wieder unbeweglich werden. Die
H*-Ladungsverteilung ist zunéchst durch eine gleichphasige Verteilung der negativen
Fe?*-Zentren kompensiert. Beleuchtet man den Kristall nun homogen, so verteilen
sich die cpe2+-Zentren um, und ein Raumladungsmuster entsteht: Das Hologramm
wurde entwickelt. In vollstdndig oxidierten Kristallen ist mit linearer Anregung kein
Schreiben thermisch fixierter Hologramme moglich, weil kein Fe? zum Aufbau des
Raumladungsfeldes zur Verfiigung steht.

Mit Femtosekundenpulsen liefen sich dagegen auf analoge Weise thermisch fixierte
Hologramme auch in Fe*"-freiem LiNbOjg:Fe erzeugen. Solche ,FemtoTherm*“-Holo-
gramme waren moglich, da wdhrend der Puls-Beleuchtung Raumladungsfelder der
gleichen Grofsenordnung wie in unbehandelten Kristallen erreichbar sind, wie in die-
ser Arbeit gezeigt wird. Diese Felder bewirken wie beim konventionellen Verfahren
die Umverteilung der H-Ionen im erhitzten Kristall.

Im Idealfall rekombinieren nach dem Schreiben und Abkiihlen alle transienten Fe?*-
Zentren wieder mit Lochern, so dass der Kristall wie zuvor frei von Fe?" wird; mog-
licherweise muss bei diesem Schritt dhnlich dem Entwickeln nachgeholfen werden.
Die so in oxidierte Kristalle geschriebenen ,FemtoTherm“-Hologramme zeigten nur
noch das Muster der Wasserstoffionen auf und hétten damit zwei wesentliche Vortei-
le: Sie wéren fiir sichtbares und nahinfrarotes Licht vollig transparent, wiahrend die
konventionellen Hologramme immer eine lineare Absorption durch die notwendiger-
weise vorhandenen Fe*"-Zentren aufweisen. Gleichzeitig wiren die , FemtoTherm®-
Hologramme auch nicht durch Licht zu storen: Im Gegensatz zu konventionellen ther-
misch fixierten Hologrammen spielte weder die Erwarmung durch Absorption noch
das Einschreiben eines storenden photorefraktiven Musters eine Rolle. Diese ther-
misch fixierten Strukturen wéren beispielsweise als dauerhafte Datenspeicher [8§]
oder Komponenten fiir die Photonik sehr interessant.

Da das optische Reinigen [16] mit dem thermischen Fixieren nahe verwandt ist und
in Kristallen mit geringem Fe?"-Gehalt Anwendung finden soll, kénnte auch dabei
durch den Einsatz von Femtosekundenpulsen eine Verbesserung erzielt werden.
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KAPITEL 7

ZUSAMMENFASSUNG

Die nichtlineare Optik ermdoglicht die flexible Erzeugung kohérenten Lichts verschie-
dener Wellenldngen. Als nichtlinearer Kristall wird dabei oftmals Lithiumniobat
(LiNbOs3) eingesetzt, vor allem wegen seiner hohen nichtlinearen Koeflizienten, der
Moglichkeit des periodischen Polens und seiner mechanischen Robustheit. LiNbOj3
weist allerdings den photorefraktiven Effekt auf, der bei hohen Intensititen Strahl-
profil und Phasenanpassung durch optischen Schaden und lichtinduzierte Streuung
zerstoren kann. Es wurden bereits Moglichkeiten gefunden, die Photorefraktion zu
verringern. Diese bringen aber allesamt Nachteile mit sich oder versagen in bestimm-
ten Féllen, insbesondere bei Verwendung sehr hoher Intensitdten und kurzer Pulse,
weil dort nichtlineare Anregungsprozesse wie die Zwei-Photonen- und die lichtindu-
zierte Absorption eine zunehmende Rolle spielen. In dieser Arbeit wird der photore-
fraktive Effekt daher mit Femtosekunden-Laserpulsen untersucht. Dazu werden auf
der Sub-Pikosekunden-Zeitskala die schnelle Besetzung von Storstellen nach Zwei-
Photonen-Anregungen und auf der Sekunden- bis Stundenskala der Aufbau photo-
refraktiver Gitter und lichtinduzierter Streuung untersucht. Die gewonnenen Daten
erlauben auch Schliisse iiber die Ladungstransportprozesse, die auf den dazwischen
liegenden Zeitskalen ablaufen.

In fritheren Untersuchungen wurde bereits gezeigt, dass bei Beleuchtung von LiNbOj3
mit fs-Pulsen durch Zwei-Photonen-Absorption vom Valenz- ins Leitungsband an-
geregte Elektronen schnell sogenannte kleine gebundene Polaronen bilden. Der Auf-
bauprozess der zugehorigen lichtinduzierten Absorption konnte allerdings nicht di-
rekt gemessen werden, denn er war stets von instantanen, linearen Absorptions-
und Brechungsindexénderungen iiberlagert. In dieser Arbeit wird die Methode der
2K-Holographie verwendet, um den Aufbau dennoch beobachten zu kénnen: Belich-
tet man ein Material mit einem Interferenzmuster der Raumfrequenz K, entstehen
durch nichtlineare Anregungen auch Gitter mit Vielfachen dieser Raumfrequenz.
Beugt man Licht am Gitter der Raumfrequenz 2K, so wird der beobachtete Aufbau
dieses Gitters nicht mehr von den zuvor stérenden linearen Effekten iiberlagert. Die-
se Methode ist in verschiedensten Materialien anwendbar. In diinnen, undotierten
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KAPITEL 7. ZUSAMMENFASSUNG

LiNbOs-Kristallen zeigt sich, dass der Anstieg der Dichte von kleinen gebundenen
Polaronen mit einer instantanen Population dieser Zusténde nach der Anregung
vereinbar ist. Daher liegt die Einfangzeit des Elektrons unterhalb der mit unserer
Pulsdauer méglichen Auflésung, erfolgt also in weniger als etwa 100 fs.

Wie wirken sich die nichtlinearen Prozesse auf dieser kurzen Zeitskala auf die photo-
refraktiven Figenschaften aus? Beim Schreiben photorefraktiver Gitter mit fs-Pul-
sen in eisendotiertem LiNbOs; beobachtet man zwei wesentliche Unterschiede zum
Schreiben mit Dauerstrich-Licht der gleichen mittleren Intensitét: Im unbehandelten
Kristall verringert sich die Sattigungsbrechungsindexdnderung mit steigender Ener-
gieflussdichte der Pulse, wahrend sie fiir Dauerstrich-Beleuchtung aller verwendeten
Intensitaten konstant ist. Im oxidierten Kristall sind weniger besetzte photorefrakti-
ve Zentren verfiigbar, so dass die Aufbauzeit der Gitter mit Dauerstrich-Licht steigt,
doch mit Pulsen erhélt man dhnliche Schreibzeiten wie im unbehandelten Kristall.
Das Schreiben mit Pulsen verlduft also in oxidierten Kristallen wesentlich schneller.
Davon ausgehend wird ein Modell fiir Ladungsanregung und -umverteilung entwi-
ckelt: Beim Schreiben mit Pulsen stehen durch Zwei-Photonen-Anregungen zusétz-
liche Elektronen aus dem Valenzband zur Verfiigung, welche die Besetzungsdichte
der photorefraktiven Zentren erhéhen und so den Kristall sensitivieren. Elektronen
werden von diesen Zentren aus linear angeregt und tragen zur Ladungsumvertei-
lung durch den volumenphotovoltaischen Strom bei. Eine Modellierung des Gleich-
gewichts zeigt, dass die Besetzung der Eisenzentren mit Elektronen bei steigender
Energieflussdichte bei einem Wert séttigt, der nur von der Repetitionsrate der Pulse
abhéngt.

Eine andere photorefraktive Erscheinung, die lichtinduzierte Streuung, zeigt eben-
falls deutliche Unterschiede zwischen Pulsen und Dauerstrich-Licht: Pulse werden
nur in Kristallen gestreut, deren Fe*T-Gehalt oberhalb einer Schwelle liegt. Dau-
erstrichlicht wird dagegen in allen Proben gestreut, und seine Streuung ist stets
starker ausgepréigt und zeigt eine grofere Winkelselektivitét als die der Pulse. Die-
se Beobachtungen erklaren sich durch unterschiedliche dominierende Streuprozesse:
Wihrend bei Pulslicht die Streuung in Form von Keulen in Vorwértsrichtung er-
folgt, verldsst das gestreute Dauerstrichlicht den Kristall hauptséchlich durch die
zur z-Achse senkrechte Seitenfliche. Diese sogenannte z-Flachen-Streuung ist fiir
Pulse wegen der kleinen Kohérenzlange unterdriickt.

Aus den vorgestellten Messungen ergibt sich ein Ablauf der Photorefraktion mit fs-
Pulsen von der Anregung der Ladungstriger unterhalb 100 fs bis zur Séttigung der
photorefraktiven Strukturen nach vielen Minuten. Fiir den Einsatz von Lithiumnio-
bat-Kristallen mit kurzen Pulsen ist dieses Gesamtbild von grofser Bedeutung.
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VERZEICHNIS DER VERWENDETEN
SYMBOLE
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Absorptionskoeffizient: o = o + v + [a 1.

Linearer Absorptionskoeffizient.

Starke der lichtinduzierten Absorption.

Modulationsamplitude eines Absorptionsgitters.
Modulationsamplitude des 2K-Absorptionsgitters.

Zwei-Photonen- Absorptionskoeffizient.

Beugungswirkungsgrad eines Gitters.

Beugungswirkungsgrad bei 2K-Messungen.

Beugungswirkungsgrad bei 2K-Messungen nach Ende des Anstiegs.

Effizienz der lichtinduzierten Streuung.

Periodenlénge eines Interferenzmusters oder eines Gitters: A = 27/K.

Vakuumwellenléinge des Lese-/Abtaststrahls.
Vakuumwellenlénge des Schreib- bzw. Pumpstrahls.
Frequenz des Ostzillatorsignals fiir die Stabilisierung.
Repetitionsrate der fs-Laserpulse.

Energieflussdichte eines Pulses.

Phasenlage zwischen den Schreibstrahlen im Holographieaufbau.
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Strahldurchmesser (volle Halbwertsbreite). Indizes S und L unterschei-
den wo noétig zwischen Schreib- und Lesestrahl.

Photoleitfahigkeit.

Maxwellzeit, charakterisiert den Anstieg der Brechungsindexénderung.
Pulsdauer (volle Halbwertsdauer der Intensitét).

Volle Halbwertsbreite der Autokorrelation.

Belichtungszeit mit rdaumlich homogenem Pulslicht.

Belichtungszeit mit dem Interferenzmuster.

Allgemein ein Winkel, unter dem ein Lichtstrahl relativ zur Normalen
der Kristallfliche lduft, durch die er in den Kristall eintritt."

Schreibwinkel fiir Gitter.
Winkel, unter dem ein Gitter ausgelesen wird.|
Braggwinkel des jeweiligen Leselichts.|

Halber Winkel der Ablenkung des Streulichts aus der urspriinglichen
Richtung.

Maximum von fgye, fiir Pulse, bei dem noch ein Uberlapp zwischen
Streu- und Pumpwelle iiber den ganzen Kristall erfolgt.’

Zeitlich und o6rtlich verénderliche Feldamplituden der Schreibpulse, des
Lesepulses und des abgebeugten Pulses.

Lichtgeschwindigkeit.

Gesamteisen- bzw. Fe*"-Konzentration im Kristall.
Dichte der Antisite-Storstellen.

Kristalldicke.

Effektive Dicke eines Gitters, unter Beriicksichtigung der Inhomogeni-
téten durch Zwei-Photonen-Absorption oder holographische Streuung.

Lokales elektrisches Feld, insbesondere photorefraktives Raumladungs-
feld. Diinn geschrieben bezeichnet die Grofse den Betrag dieses Vektors.

Amplitude der Modulation eines photorefraktiven Raumladungsfeldes.
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Sattigungswert von AEj.

Energie des an einem Gitter abgebeugten Pulses hinter dem Kristall.
Energie eines Laserpulses.

Energie des transmittierten Pulses hinter dem Kristall.

Proportionalitdtskonstante fiir den Einfang von Lochpolaronen durch
Fe?*-Zentren.

Allgemeine Intensitét.

Zeitlich gemittelte Intensitat. Fiir Versuche mit zwei Schreibstrahlen
bezeichnet I die Summe der Intensitdten beider Strahlen.

Spitzenintensitdt (rduml. und zeitl.) des Pulses. In Versuchen mit zwei
Schreibpulsen bezeichnet Ipy)s die Summe der Spitzenintensitéten beider
Pulse.

Modulationsamplitude eines gitterformigen Intensitéatsmusters.
Diffusionsstromdichte.

Driftstromdichte.

Volumenphotovoltaische Stromdichte.

Gittervektor des Intensitétsgitters zweier Schreibstrahlen. Diinn ge-
schrieben bezeichnet die Gréfse den Betrag dieses Vektors.

Wellenvektoren der Schreibstrahlen 1 bzw. 2. Diinn geschrieben bezeich-
net es den Betrag dieses Vektors.|

Wellenvektoren Lesestrahl, abgebeugtem Lesestrahl und

Streuwelle.f

von

Dichte der durch einen einzelnen Puls per Zwei-Photonen-Absorption
angeregten Ladungstrager.

Dichte der Locher bzw. Lochpolaronen.

Dichte der (auch transient) mit Elektronen besetzten Eisenzentren.
Ahnlich wie cpe+, aber letzteres gibt nur die permanente Dichte von
Fe? im Kristall an.

Charakteristische Dichte fiir das Gleichgewicht der lichtinduzierten
Fe?T-Population: Ny = 1 /(gtRep)-
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Brechungsindex.

Brechungsindex des unverdanderten Materials.
Kerr-Koeffizient.

Lokale Anderung des Brechungsindexes.

Amplitude der Brechungsindexmodulation eines sinusférmigen Phasen-
gitters.

Sattigungswert der Brechungsindexmodulation Any.

Leistung eines Laserstrahls (fiir Pulse zeitlich iiber mehrere Pulse ge-
mittelt), insbesondere des Strahls zur Untersuchung der holographischen
Streuung hinter Kristall und Blende.

Maximale nach Durchlaufen des Kristalls gemessene Lichtleistung P()
wahrend einer Messung.

Leistung des jeweiligen Schreibstrahls 1 bzw. 2 hinter dem Kristall, fiir
Pulse zeitlich gemittelt.

Leistung des am Hologramm abgebeugten Leselichts.
Leistung des durch den Kristall transmittierten Leselichts.
Allgemeiner Ortsvektor.

Radius des Uberlappbereichs zwischen Streulicht und Hauptpuls entlang
der z-Achse.

Sensitivitat fiir lichtinduzierte Streuung.

Theoretische Breite des Interferenzstreifens bei Pulsinterferenz.
Relative Lichttransmission in Bezug auf die max. Leistung.
Sattigungswert der relativen Transmission Ti).

Zeit.

Abstand zwischen zwei Pulsen, Kehrwert der Repetitionsrate vgep.

Verzogerung des Auslesepulses gegen den Schreibpuls bzw. Zeit nach
Eintreffen des Schreibpulses.

Koordinaten fiir die Raumrichtungen. Soweit im Zusammenhang sinn-
voll: orientiert an den entsprechenden Kristallachsen, die sie ebenfalls
bezeichnen.
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LiNbO3
Fe

o+

Lit

O

Der Kristall Lithiumniobat.

Eisen. Fe?*/3%: Eisenzentren in den Valenzzustinden 2+ bzw. 3-+.
Wasserstoff-Ton, Proton.

Lithium-Ion.

Niob-Atom auf einem Lithium-Gitterplatz, Antisite-Defekt. Als Nb7F
auch kurz fiir das kleine gebundene Polaron, als Nb{! nicht durch ein
Elektron besetzt.

Lochpolaron: An Sauerstoff aus dem Valenzband lokalisiertes Loch.

W12, DT1, Kristallwafer und -boules, siehe Tabelle 3.4, S. 30.

EQ2, DT?2

1: Gestrichene Grofien bezeichnen die Werte aufserhalb des Kristalls, ungestrichene
Grofen sind die Werte im Kristall.
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